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第 1章

序論

1.1 スピントロニクス

本論文で扱う内容は、スピントロニクスと呼ばれる研究分野に属するものである。この節で

はまず、スピントロニクスがどういった研究を扱う領域であるのかについて、その歴史も含め

て概説する。

スピントロニクスという語は、「スピン」と「エレクトロニクス」という 2つの語からなる

造語であり、文字通りエレクトロニクスに電子スピンの制御技術を組み込んだものである。エ

レクトロニクスは、物質中の電子を利用する技術および研究領域であり、半導体トランジスタ

の発明に端を発して、現代の産業、情報技術の基礎を築いてきた。従来のエレクトロニクスで

は電子のもつ電荷が利用されてきたが、スピントロニクスでは同時に電子のスピン自由度も利

用する。物質中の電子が担う電荷、スピンの双方を制御することで、不揮発性メモリや省電力

デバイスなど、新しい機能性が実現されてきている。

スピントロニクス分野の発端となった重要な研究成果として、Fert ら [1] および Grünberg

ら [2]による、磁性多層膜における巨大磁気抵抗効果 (GMR: giant magnetoresistance)の発見

がある。磁気抵抗効果とは一般に、外部磁場の印加によって電気抵抗が変化する現象を指す。

Fertらの報告では、発見当時としては極めて大きい、低温で 80%程度の抵抗変化が強磁性体

と非磁性体の積層構造で生じることが示された [1]。この現象は、強磁性層の界面で伝導電子

のスピン偏極方向に依存した散乱過程があると考えることで理解できる。外部磁場を印加して

いない場合には、強磁性層間の交換相互作用によって図 1.1(a) に示すように磁化が互い違い

である反平行状態が安定となる。このような場合には、伝導電子はアップスピン、ダウンスピ

ンのいずれの状態でも同程度の散乱を受ける。一方で、十分に強い外部磁場を印加すれば、図

1.1(b)に示すように全ての磁性層が磁場方向を向いた状態が安定化する。この場合、磁化と反

平行なスピンをもつ伝導電子は強い散乱を受ける一方で、平行なスピンをもつものは散乱を受

けにくくなる。試料全体をアップスピン電子とダウンスピン電子の並列回路と考えた場合、反

平行状態と比較して電気抵抗が低くなることがわかる。その後の研究で、非磁性層を酸化物層

に置換することで磁気抵抗比が飛躍的に高められることが分かった [3]。これをトンネル磁気
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抵抗効果 (TMR: tunnel magnetoresistance)という。また、微小な外部磁場の印加によって試料

抵抗が変化するように設計できるため、GMRおよび TMRは磁気的な情報記録の高密度化と

その読み取り技術向上に大きく貢献してきた。

図 1.1: 巨大磁気抵抗効果 (GMR)の概念図. (a)強磁性層の磁化が反平行状態であるときのスピ

ン依存伝導. (b)平行状態でのスピン依存伝導. (c)Fertらによる GMR測定 [1]. 磁場印加時には

磁化の平行状態が,外部磁場が 0の時には反平行状態が実現されている.

GMRは素子の磁気状態によってその電気伝導特性が大きく変調される効果であるが、これ

とは逆に、電気的な操作によって磁気状態を書き換える手法も研究されてきた [4]。これは電

流駆動磁化反転 (CIMS: current induced magnetization switching)と呼ばれる。CIMSは、伝導

電子と局在電子の間でのスピン角運動量の受け渡しによって生じる。図 1.2(a) に示したよう

に、強磁性層 1(F1)から非磁性層 (N)を介して強磁性層 2(F2)へと電子が流れるように電流を

印加した場合、非磁性層中では F1の磁化方向にスピン偏極した電流が流れる。伝導電子と局

在電子との間で相互作用をもつ場合、F2の中では、伝導電子スピンと局在電子スピンが、角

運動量保存則を満たすように互いに影響される。このとき磁化に与えられるトルクをスピン移
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行トルク (STT: spin transfer torque)といい、STTが十分に大きければ F2の磁化は反転する。

図 1.2(b)には実験に使われた素子構造と、素子抵抗の印加電流量依存性を示す。電流密度を高

めるため、積層部分は直径が 130 nmの微小な円柱形状になっている。閾値以上の電流を印加

することで、磁化反転に伴う抵抗値の変化が検出されている。CIMSは磁場を用いずに磁化を

反転させることが可能であるため、不揮発性メモリの要素技術となっている。

また、最近では、電流の印加によって反強磁性体の Néelベクトルの方向を書き換えられる

ことも示された [5]。これは、結晶の空間反転対称性の破れによって、電流印加によって生じ

る有効磁場の符号が副格子ごとに異なっていることに起因する。反強磁性体は強磁性体と比較

して応答が早く、また外部磁場による擾乱が起こりにくいことから、より高性能なスピントロ

ニクス素子の担い手になると期待されている [6]。

図 1.2: (a)電流駆動磁化反転 (CIMS)の概念図. (b)CIMSの素子構造と抵抗値の電流依存性 [4].

このように、スピントロニクス研究では、物質の磁気状態と伝導特性との相関に着目するこ

とで、様々な新しい現象が発見されてきた。これらを理解する上で重要になるのが「スピン

流」の概念である。電荷の流れを電流と呼ぶのに対し、スピン角運動量の流れはスピン流と呼

ばれる。現代のスピントロニクス研究では、スピン流に関連づけて様々な現象が理解され、新

たな物理現象・機能性の提案がなされている。

1.2 スピン変換現象

スピン変換現象とは、物質中のスピンを介して、電気信号や光、力学的運動、熱などが相互

変換される現象を指す [7]。これらの変換はスピン移行トルクと同様、角運動量保存則に基づ

いて生じる。

前節で述べた CIMSも、伝導電子が担うスピンとバルクの磁化との間での角運動量の交換で

あるとみなせる。CIMSでは伝導電子スピン流の印加によって磁化方向を書き換えるが、その

逆効果として、磁化ダイナミクスからスピン流を生成することもでき、これはスピンポンピン

グとよばれる [8, 9]。スピンポンピングについては、2.2節にて詳述する。また、熱流がスピン
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図 1.3: スピン変換現象の概念を示す図 [7].

流へと変換されるスピンゼーベック効果も知られている [10]。スピンゼーベック効果では、熱

揺らぎによって生じる磁化の歳差運動からスピン流が生成される。他にも、光のヘリシティと

スピン角運動量の間での変換 [11]や、力学的な運動からのスピン流の誘起 [12]、核スピンの

集団運動を利用したスピン流生成 [13]など、多岐にわたる変換現象が報告されている。

これらの多彩なスピン変換現象の中でも、スピン流を電気的に生成、検出できることから、

スピン流-電流間の変換が重要視されている。固体中で生じるスピン流と電流との間の相互変

換現象はいくつか知られており、空間反転対称性が破れることによって、物質界面などにスピ

ン分裂したバンド構造が生じることに起因する Rashba-Edelstein効果 [14]、トポロジカル絶縁

体表面におけるスピン運動量ロッキング [15]などが報告されている。本研究では特に、バル

クの物質中でスピン軌道相互作用を起源として生じるスピンホール効果 [16]に注目している。

1.3 スピンホール効果

正常ホール効果は、磁場中の導体に電場を印加した際に、電場と磁場の外積方向に起電力が

生じる現象である。この効果は導体中のキャリアが外部磁場からローレンツ力を受けることに

起因するため、外部磁場を印加しない場合には生じない。このことは、横起電力に寄与する電

荷の移動が生じていないことを意味するが、伝導電子のスピンごとにみると、ホール効果に類

似した現象がゼロ磁場でも起こりうる。常磁性金属に電場を印加した場合、同数のアップスピ

ン、ダウンスピンをもつ伝導電子が存在する。スピン軌道相互作用によって、伝導電子のスピ
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ン偏極方向に応じて散乱角が変わるような電子散乱が起これば、横方向の電荷の蓄積は相殺さ

れ、スピンの蓄積のみが生じることになる。このようにして、電流とスピン量子化軸の外積方

向にスピン流が生じる現象をスピンホール効果という。また、この逆過程として、スピン流か

ら直交方向に電流が生じる逆スピンホール効果がある。スピンホール効果の具体的な発現機構

は 2.2節で述べる。

実験によるスピンホール効果の実証は、半導体中のスピンホール効果で生じたスピン蓄積を

カー効果測定で観測したのが最初である [17]。また、逆スピンホール効果はスピンポンピング

法でのスピン流注入を利用して検出された [9]。その後、面内スピンバルブ構造でのスピン注

入 [18, 19] をはじめとして、スピンホール効果を電気的に評価する方法が数多く提案されて

きた。

スピンホール効果をスピン流の生成、検出法として用いる場合には、スピン流-電流間の変

換効率であるスピンホール角を大きくする条件を見出すことが重要である。スピンホール効果

が生じる微視的機構は、不純物や格子欠陥での電子散乱に起因する外因性機構と、バンド構造

に由来する内因性機構とに大別される。このうち外因性機構については、試料の不純物濃度や

化学組成を制御することで変調される。例えば、Ptのスピンホール角は電気抵抗率でスケーリ

ングできることが示されている [20]。また、スピンホール角の小さい Cuに少量の Biを添加

することで、最大で 24%程度のスピンホール角が得られることが報告されている [21]。

1.3.1 磁性体中のスピンホール効果

これまでに行われてきたスピンホール効果の研究の多くは非磁性体に関するものであった

が、近年では強磁性体 [22, 23, 24, 25]、反強磁性体 [26]、スピングラス [27]など、各種の磁性

体でのスピンホール効果も調べられている。これらの研究によって、磁性体中では、非磁性体

では見られなかったスピンホール効果への寄与が生じ、新たな機能性の開拓が期待されること

が分かってきた。

従来、金属で生じるスピンホール効果は、強磁性体の異常ホール効果と類似の機構から生じ

ると考えられてきた [16, 28]。しかしながら近年、強磁性遷移金属のスピンホール効果は、同

一の物質の異常ホール効果には現れない特異な温度依存性を示すことが報告された [25]。この

ことは、強磁性体では、異常ホール効果には現れず、スピンホール効果のみに寄与するような

散乱機構が存在する可能性を示唆している。また、強磁性体の磁化方向と、スピン流の偏極方

向の相対角に依存してスピンホール効果の大きさが変調されることが実験および理論から指摘

されているが [24, 29, 30]、一方でこの主張と相反する、スピンホール効果は磁化方向には依存

しないという測定結果も報告されている [23]。物質の磁気秩序がスピンホール効果にどのよう

に関わっているのかは未だ完全に明らかであるとは言えず、興味深い問題である。

関連した話題として、微小な自発磁化をもった反強磁性体であるMn3Sn合金では、自発磁

化の方向に応じてスピンホール角の符号が変わる、新しい対称性をもったスピンホール効果

（磁気スピンホール効果）が生じることが発見された [31]。この効果は他の単結晶磁性体でも
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生じうるものであるとして注目を集めている。他にも、非共線的なスピン構造を有する磁性体

では、スピン軌道相互作用ではなくスピン構造に由来するスピンホール効果が起こりうること

が指摘されている [32]。

1.4 相転移現象とスピン輸送特性

ここまで、電流-スピン流間の変換現象であるスピンホール効果が、物質の磁気秩序あるい

はスピン構造によって影響を受けることを述べてきた。近年、スピンホール効果をはじめとす

るスピン流の輸送特性には、物質のスピン揺らぎが重要な寄与を生じることが指摘されてい

る [27, 33, 34]。特に、スピン揺らぎが増幅される磁気相転移点の周辺では、スピン流物性に特

徴的な温度変化が生じることが報告されてきた。この節では、強磁性-常磁性相転移あるいは

反強磁性-常磁性相転移を示す材料系における、スピンホール効果と、スピンポンピングによ

るスピン流の生成効率に現れる異常な温度依存性について述べる。

1.4.1 相転移現象とスピンホール効果

Weiらは、強磁性-常磁性相転移を示す金属磁性体を用いて面内スピンバルブ素子を作製し、

相転移温度の周辺で逆スピンホール効果が特異な温度依存性を生じることを示した [33]。図

1.4(a)には、Ni-Pd合金系で測定された逆スピンホール抵抗値の温度変調を示している [33, 35]。

系統的に組成比を変えることで強磁性-常磁性相転移温度を変調させた一連の試料について、

それぞれの相転移点の周辺で逆スピンホール効果の発散的な温度変調が観測された。Guらは

この現象を、相転移温度周辺で増幅されたスピン揺らぎによって誘起されるスピン依存散乱過

程に起因するものとして説明した [36]。

図 1.4: 強磁性-常磁性相転移温度での逆スピンホール効果. (a)Ni-Pd合金系で観測された強磁

性-常磁性相転移点近傍での逆スピンホール抵抗値の温度変調 [33, 35]. (b)強磁性-常磁性相転

移点近傍で期待される二次の非線形磁化率 χ(2) とスピンホール抵抗率 ρSH の温度依存性 [36].

既に述べたように、金属でのスピンホール効果は、伝導電子がそのスピン偏極方向に応じ
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た散乱を受けることで生じるが、磁性体では局在したスピン磁気モーメントが散乱源として

作用しうる。この機構で生じるスピン偏極方向に対して非対称な散乱過程は、2.1.2項にて改

めて述べるが、近接したスピン磁気モーメント間の相関に関係づけられることが示されてお

り [36]、その散乱確率の大きさは、磁化 M を外部磁場 H で展開した以下の式で表される、二

次の非線形磁化率項 χ(2)(T )に比例する。

M(T ) = M0(T ) + χ(T )H + χ(1)(T )H2 + χ(2)(T )H3 + · · · (1.1)

ここで、M0 は自発磁化、χは線形磁化率、χ(n) は n次の非線形磁化率である。磁化や磁化率

をはじめとした磁気特性を特徴づける量が、臨界指数にしたがって温度変調される強磁性-常

磁性相転移点の周辺では、χ(2)(T )は図 1.4(b)に示すような温度変調を生じる [36, 33]。Ni-Pd

合金系で観測された逆スピンホール効果の温度変調は、χ(2)(T ) の温度依存性を反映している

と考えられている。

ここまではスピン流から電流への変換である逆スピンホール効果の測定で見られた異常に

ついて述べてきたが、電流からスピン流への変換である正スピンホール効果においても、金

属磁性体の強磁性-常磁性相転移点の周辺で異常な温度変調が現れることが報告されている。

Fe-Pt合金系では、相転移に伴って正スピンホール効果が非常に大きく増強されることが示さ

れた [37]。相転移点でのスピンホール効果の変調の大きさは、材料のスピン軌道相互作用の強

さにも影響されると考えられており、スピン揺らぎに関連した散乱機構のより詳細な解明に興

味が持たれている。

1.4.2 相転移現象とスピン流生成

2.2節で扱うスピンポンピング現象を利用したスピン流生成では、スピン流の注入源である

強磁性体の磁化ダイナミクスを誘起し、その緩和に伴って流出する角運動量を、隣接する金属

へ注入されるスピン流として取り出す。この過程でのスピン流の生成効率は、強磁性体の磁化

と、金属のスピンとの間の s-d 相互作用の大きさによって特徴づけられる。強磁性体にギガヘ

ルツ帯の外部交流磁場を印加することで磁化ダイナミクスを誘起する場合には、スピン流の生

成効率は、金属のスピン磁化率の、外部磁場の周波数帯での交流成分に比例する [34]。

金属磁性体の交流スピン磁化率の大きさは、磁気相転移に伴って増幅される。図 1.5(a)に示

す、Ni-Fe/Cu/Ir-Mn多層膜における Ni-Fe合金の緩和定数の測定 [38]では、スピン流源 (Ni-Fe

合金) の緩和項が Ir-Mn 合金の反強磁性-強磁性相転移温度の周辺で増幅することが観測され

た。スピン流源の緩和の増幅は、隣接した Ir-Mn合金へのスピン流注入量の増大に対応してい

ると理解される。この他に、強磁性-常磁性相転移を示す Fe-Pt合金でも、相転移温度の周辺で

スピン注入効率の増幅が生じることが報告された [37]。

また、伝導電子をもたない磁性絶縁体でも、磁化の集団励起状態であるマグノンによって

輸送されるスピン流が、相転移温度の周辺で増幅されることが報告されている [39, 40]。図

1.5(b)に示す Y3Fe5O12/CoO/Ptの積層構造での Ptの逆スピンホール電圧測定では、CoOの反
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強磁性-常磁性相転移温度の周辺でのみ、CoOを経由して Ptに注入されるスピン流量が増大す

ることが報告された [40]。

図 1.5: 磁気相転移温度の近傍でのスピン輸送特性の変調. (a)Ni-Fe/Cu/Ir-Mn 試料で測定され

た Ni-Fe合金の緩和係数の,参照試料 (Ni-Fe/Cu)からの増分の温度依存性 [38]. Ir-Mn合金の

反強磁性-常磁性相転移温度の周辺で,スピン流の注入量の増大に対応する緩和係数の増幅が生

じている. (b)Y3Fe5O12/CoO/Ptの積層構造で測定された Ptの逆スピンホール電圧の温度依存

性 [40]. CoOの反強磁性-常磁性相転移温度の周辺で, CoO層で輸送されて Ptへ注入されるス

ピン流の量が増幅されることを反映して,逆スピンホール電圧値が極大値を示す.

これらの現象は、磁性薄膜材料の相転移温度を検出するために利用できることが提案されて

いる [38, 40]。例えば、反強磁性体は外部磁場に対する応答が一般に小さく、特に体積の小さ

な薄膜試料においては、相転移温度を簡便な手法で検出することが困難であった。ここで扱っ

たスピン流の増幅効果はスピン流源である強磁性体の緩和項の変化として検出することがで

き、また界面で特徴づけられる効果であるので、その変分の大きさは金属の体積には依存しな

い。このため、試料体積が微小な場合でも、簡便な手法で相転移温度を評価することが可能で

ある。

1.5 本論文の目的と構成

本論文では特に、磁気相転移点近傍でのスピン流物性の変調に着目した研究を行なった。先

行研究から、強磁性-常磁性相転移点、あるいは反強磁性-常磁性相転移点で、スピン注入効率

およびスピンホール効果に異常な温度変化がみられることが分かっている。しかしながらこれ

らの報告は、現時点では二次相転移点の付近に限られている。二次相転移点では一般には、磁

気秩序、磁化率等は臨界指数にしたがった温度変化を示す。一方で、一次の磁気相転移点で

は、相転移に伴って磁化の不連続な変化が生じることから、磁化率をはじめとした磁気状態を

特徴づける変数の温度発展が二次相転移点とは異なっている。このため、磁化率の温度変化に

よって特徴づけられるスピン輸送特性の変調が、一次相転移点の近傍ではより増強されると期
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待される。本論文では、磁気相転移点近傍でのスピン流物性を理解することを目的として、こ

れまでに測定されていない一次相転移点の周辺でスピン輸送特性を評価した。

また、物質の磁気秩序がスピンホール効果に影響する可能性が示唆されているが、具体的に

どのような機構が存在するのか明らかになっていない。スピンホール効果の機構を議論する上

では、スピンホール角と縦電気抵抗率の相関関係を調べることは有効である [20, 25]。このた

め、同一物質について磁気相転移温度をまたぎ、異なる磁性相でのスピンホール効果の温度依

存性を測定、比較することで、磁気秩序に由来する効果を明確にできると考えられる。さらに、

スピンホール効果をスピン流の生成、検出に利用することを考えた場合、スピン流-電流間の変

換効率の向上は重要な課題である。スピンホール角の大きな磁性体について、その相転移温度

周辺でスピンホール効果が増強されれば、スピンホール物質の探索に重要な指針を与えうる。

本論文では、磁気秩序の形成とスピン変換現象の発現機構の相関を明らかにすることを目的と

して、同一物質の常磁性状態、強磁性状態での逆スピンホール効果の温度依存性を評価した。

本論文の構成は以下のとおりである。

第 2章では研究の背景として、スピンホール効果の微視的な機構と、スピンポンピングによ

るスピン注入法および逆スピンホール効果の検出法について述べる。また、本研究で対象とす

る一次相転移物質である FeRh合金について、特に相転移点近傍での物性を概説する。第 3章

では本研究にて用いた実験手法について、試料作製と物性評価測定とに分けて述べる。第 4-6

章では、本研究の主たる実験結果を示し、第 7章でそれらの総括を述べる。その概要を以下に

簡単にまとめる。

• Pd添加 Fe-Rh合金の磁化過程に依存した電気伝導特性（第 4章）

Fe-Rh合金系では、磁気相転移点の近傍で反強磁性ドメインと強磁性ドメインの共存状

態が発現する。本研究では、Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の細線素子を作製し、電気伝導特

性を測定した。ドメインサイズと同程度まで微細化した系で検出された不連続な素子抵

抗の温度変化から、相転移点付近での磁性相の形成過程を明らかにした。

• Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の逆スピンホール測定（第 5章）

二次相転移点近傍でのスピン輸送特性の異常は、スピン揺らぎの温度変化と関連づけて

理解される。一方で、より急峻な磁気秩序の変化が生じる一次相転移点の周りでは、ス

ピン流物性は明らかでない。この章では、前章で扱ったのと同じく、Pd添加 Fe-Rh合

金薄膜を用いて、スピンポンピングによるスピン注入と、逆スピンホール効果の検出を

行なった。結果として、反強磁性-強磁性相転移点の周りでは、スピン流注入効率の指

標となるスピンミキシング伝導度が、一桁以上大きくなることが分かった。また、スピ

ン流-電流変換効率は相転移点の周辺でピークをもつような温度変化を示した。これら

は一次相転移点付近でのスピン揺らぎおよび相分離構造から理解できると考えている。

• Ni-Cu合金の逆スピンホール効果測定（第 6章）

これまでの研究で、多岐にわたる磁性体でのスピンホール効果の評価が行なわれてき

た。この章では、同一物質の常磁性状態、強磁性状態でのスピンホール効果を評価し、
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磁気秩序の形成とスピンホール効果の相関を明らかにすることを目的として、組成に

よってキュリー温度を変調できる Ni-Cu 合金で、逆スピンホール効果の温度依存性を

測定した。Ni-Cu合金では非常に大きなスピンホール角が得られることが報告されてお

り [41]、これがキュリー温度周辺で変調されれば、より高効率なスピン流の生成、検出

に利用できる可能性がある。結果として、相転移点の前後でスピンホール角が電気伝導

特性に対して異なった依存性をもつことが示された。このことは、磁気秩序の形成に伴

い、電子のスピン依存散乱過程が変調されることを示唆している。
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第 2章

基礎理論と研究背景

この章では、本研究を理解する上で必要となる基礎理論について述べる。はじめに、スピン

流と電流との変換現象であるスピンホール効果、逆スピンホール効果を説明し、どのような微

視的な散乱機構が寄与しているかを説明する。また、物質の非線形磁化率に比例した、スピ

ン偏極方向に依存した散乱過程が存在し、特に強磁性-常磁性相転移温度付近でこれがスピン

ホール効果の温度変調をもたらすことを述べる。続いて、第 5章と第 6章で扱うスピンポンピ

ングについて述べる。まず、強磁性体/金属の接合で、強磁性体の磁化ダイナミクスの緩和か

ら、金属へ流れるスピン流が生成されるスピンポンピング現象が生じることを説明する。続い

て、これを利用した薄膜試料での逆スピンホール効果の検出について説明する。また、スピン

ポンピングによって生成されるスピン流の大きさが、スピン注入される物質の交流磁化率で特

徴づけられることを述べる。最後に、本研究で対象とする相転移物質である Fe-Rh合金系につ

いて、反強磁性-強磁性相転移に関連した物性を概説する。

2.1 スピンホール効果

この節では、電流からスピン流への変換現象である（正）スピンホール効果、およびその逆

効果（スピン流から電流への変換現象：逆スピンホール効果）について記述する。これらの効

果の模式図を図 2.1に示す。金属の伝導電子は、結晶中の不純物や欠陥によって散乱を受ける

が、この散乱過程にスピン軌道相互作用が寄与すると、伝導電子のスピン偏極方向に依存した

散乱が生じる。常磁性金属に電場を印加する場合、電流に寄与する伝導電子には、上向きスピ

ンの電子と下向きスピンの電子が同数存在する。この伝導電子がスピン軌道相互作用によっ

て、スピンに応じて逆方向に散乱されると、電流およびスピン偏極方向と直交した向きに、電

荷の流れが相殺された純スピン流が生じる。この効果をスピンホール効果という。逆に、純ス

ピン流が常磁性金属中を流れていると、スピン軌道相互作用によって、互い違いに流れていた

上向き、下向きスピンの電子は、それぞれ同じ方向に散乱を受けることになる。結果としてス

ピン流とスピン偏極方向に直交した向きに電流が生じる。これがスピンホール効果の逆効果に

あたる逆スピンホール効果である。
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図 2.1: (a)正スピンホール効果 (SHE: spin Hall effect)および (b)逆スピンホール効果 (ISHE:

inverse SHE)の模式図.

2.1.1 スピンホール効果の理論

スピンホール効果は、伝導電子に生じるスピン軌道相互作用を起源として生じる。以下に各

種の微視的な散乱機構の理論を述べていく。

外因性機構

外因性機構としては、結晶中の格子欠陥や磁性不純物、フォノンによって生じる電子散乱が

寄与する。伝導電子のスピン偏極方向に依存する散乱が、電場と直交した向きに生じれば、そ

の散乱現象はスピンホール効果に寄与することになる。これらの電子散乱はその微視的機構に

よって、図 2.2に示すサイドジャンプ機構とスキュー散乱機構に分類される。ここではこの 2

つの機構について説明する。最後に、電気伝導特性とスピンホール効果の相関を調べることで

両者からの寄与が区別されることを示す。

図 2.2: 外因性スピンホール効果の機構. (a)サイドジャンプ. (b)スキュー散乱.

(1) サイドジャンプ [42, 43]

はじめに、金属中の非磁性不純物が散乱源となる場合に、スピン軌道相互作用が生じる
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ことを示す。不純物ポテンシャル u(r)による電場は次のように書ける。

E = −1
e
∇u(r) (2.1)

伝導電子がこのポテンシャルによって感じる有効磁場は、伝導電子の運動量演算子を p̂
とすると以下のようになる。なお、mは伝導電子の有効質量、cは光速である。

Beff = −
1

mc
p̂× E (2.2)

スピン演算子を σ̂として、伝導電子は Beff による Zeeman効果を受ける。この効果は

ポテンシャル uso(r)として表せる。

uso(r) = ηsoσ̂ · [∇u(r) × ∇/i] , ηso =

(
ℏ

2mc

)2

(2.3)

ηso はスピン軌道相互作用の強さを表すパラメーターであるが、実際の金属中の伝導電

子では、ここで示されているより数桁大きい値をもつ。

この金属中の伝導電子について、一電子のハミルトニアンを次のように置く。

H =
∑
k,σ

ξka†kσakσ +
∑
k,k′

∑
σ,σ′

⟨
k′σ′

∣∣∣ U ∣∣∣ kσ
⟩

a†k′σ′akσ (2.4)

ここで、a†kσ(akσ) は波数 k、スピン σ をもつ電子の生成 (消滅) 演算子である。また、

不純物ポテンシャルを U(r) = u(r) + uso(r)とした。式 (2.4)の右辺第一項は電子の運動

エネルギーであり、ξk =
(ℏk)2

2m − εF、εF はフェルミエネルギーである。右辺第二項は不

純物からの散乱項であり、散乱振幅は以下のように書ける。

⟨
k′σ′

∣∣∣ U ∣∣∣ kσ
⟩
= uk′kδσ′σ + iηsouk′k

[
σ̂σ′σ ·

(
k′ × k

)]
, uk′k =

⟨
k′

∣∣∣ u ∣∣∣ k
⟩

(2.5)

このうち第一項に寄与する不純物ポテンシャル uは局所的であるとして、V を試料体積

として以下のように置く。

u(r) ≈ uimp

∑
i

δ (r − ri)

uk′k ≈
uimp

V

∑
i

ei
(
k−k′

)
·ri

スピン軌道相互作用のある場合には、電子の速度演算子 ûは次のように書かれる。

û =
dr
dt
=

1
iℏ

[r,H] =
p̂
m
+
ηso

ℏ
[σ̂ × ∇u(r)] (2.6)

これを使って、スピン σの電子の速度は以下のように書かれる。
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uσk =
⟨
k+σ

∣∣∣ û ∣∣∣ k+σ
⟩
, (2.7)∣∣∣k+σ⟩

= |kσ⟩ +
∑
k′

uk′k
ξk − ξk′ + iδ

|k′σ⟩ (2.8)

ここで、式 (2.8)は、散乱波の一次のボルン近似から得られる。以上をまとめると、ス

ピンに依らない速度項を k = ℏk/mとして、次の式を得る。

uσk = uk + ω
σ

k, ω
σ

k = θ
SJ
SH

(
σ̂σσ × uk

)
(2.9)

σ̂σσ はスピン σ の対角成分であり、ωσk は異常速度と呼ばれる、電子のスピンに応じ
て生じる速度項である。異常速度はスピンと波数ベクトルに直交した方向に生じるた

め、ホール効果に寄与する。この機構をサイドジャンプと呼び、θSJ
SH はサイドジャンプ

によって得られるスピンホール角である。

θSJ
SH =

ℏη̄so

2εFτ
0
tr
=
η̄so

kFl
, η̄so = k2

Fηso, τ
0
tr =

[
2π
ℏ

nimpN(0)u2
imp

]−1

(2.10)

ここで、τ0
tr は不純物による散乱時間、nimp は不純物濃度、kF はフェルミ波数、lは電子

の平均自由行程である。

このサイドジャンプが電流、スピン流にどのように寄与するかをみていく。スピン σの

電子の流れの演算子は次のように書ける。

Ĵσ = e
∑
k

(
uk + ω

σ

k
)

a†kσakσ (2.11)

電流およびスピン流をそれぞれ Jc = J↑ + J↓、J s = J↑ − J↓ と定義すれば、これらは
θSJ

SH を使って次のように書ける。

Jc = J ′c + θ
SJ
SH

(
es × J ′s

)
, J s = J ′s + θ

SJ
SH

(
es × J ′c

)
(2.12)

es = σ̂↑↑ = −σ̂↓↓ = (0, 0, 1)は上向きスピンの偏極方向であり、これを z軸にとる。J ′c、
J ′s は電子の分布関数 fkσ =

⟨
a†kσakσ

⟩
を使って次のように書き直せる。

J ′c = e
∑
k
uk

(
fk↑ + fk↓

)
, J ′s = e

∑
k
uk

(
fk↑ − fk↓

)
(2.13)

これらが、サイドジャンプによるスピンホール効果、逆スピンホール効果への寄与に対

応する。

(2) スキュー散乱 [42, 44]

スキュー散乱はスピン軌道相互作用に起因する異方的な散乱によって生じる。これが分

布関数 fkσ の変化として表現されることを導いていく。
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定常状態でのボルツマン輸送方程式は、Eを外部電場として次のように書ける。

uk · ∇ fkσ +
eE
ℏ
· ∇k fkσ =

(
∂ fkσ
∂t

)
scatt

(2.14)

状態 |kσ⟩から
∣∣∣k′σ′⟩への遷移確率を Pσ′σ

k′k と書くと、不純物による散乱の効果を表す
式 (2.14)の右辺は次のように書ける。(

∂ fkσ
∂t

)
scatt
=

∑
k′σ′

[
Pσσ′

kk′ fk
′
σ′
− Pσ′σ

k′k

]
(2.15)

また、遷移確率は散乱行列 T̂ を用いて次のように書ける。

Pσ′σ

k′k =
2π
ℏ

nimp

∣∣∣∣⟨k′σ′
∣∣∣ T̂ ∣∣∣ kσ

⟩∣∣∣∣2 δ (ξk − ξk′
)

(2.16)

T̂ の行列要素は、2次のボルン近似によって求められる。

⟨
k′σ′

∣∣∣ T̂ ∣∣∣ kσ
⟩
=

uk′k +
∑
k′′

uk′k′′uk′′k
ξk − ξk′′ + iδ

 δσ′σ + iηsouk′k
(
k′ × k

) · σ̂σ′σ (2.17)

これを式 (2.16) に代入すると、遷移確率 Pσ′σ

k′k を電子のスピンに対して対称な部分

Pσ′σ(1)

k′k と、非対称な部分 Pσ′σ(2)

k′k とに分離できる。

Pσ′σ(1)

k′k =
2π
ℏ

nimp

V
u2

imp

(
δσσ′ + η

2
so

∣∣∣(k′ × k
) · σ̂σσ′ ∣∣∣2) δ (ξk′ − ξk

)
(2.18)

Pσ′σ(2)

k′k = − (2π)2

ℏ
ηso

nimp

V
u3

impN(0)δσσ′
[(

k′ × k
) · σ̂σσ′ ] δ (ξk′ − ξk

)
(2.19)

これらのうち、スピンに対して非対称な Pσ′σ(2)

k′k が、スキュー散乱による項である。こ

れはスピンに非対称なポテンシャル uso の一次と、対称なポテンシャル uの 2次の項を

含む。

ここで、分布関数を以下のように 3つの成分に分離する。

fkσ = f 0
kσ + g

(1)
kσ + g

(2)
kσ (2.20)

kの立体角を Ωk として、kの全方位での分布関数の平均をとったものが右辺第一項で
あり、f 0

kσ =
∫

fkσdΩk/(4π)と書かれる。g(1)
kσ と g(2)

kσ はそれぞれスピン対称、非対称な
成分であり、いずれも Ωk で角度平均をとると消える。
ボルツマンの輸送方程式 (2.14)は、式 (2.20)を代入して次のように書ける。

uk · ∇ fkσ +
eE
ℏ
· ∇k fkσ = −

g(1)
kσ
τtr
−

f 0
kσ − f 0

k−σ
τsf(θ)

(2.21)
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ここで、τtr は電気伝導に寄与する緩和時間、τsf(θ)はスピンフリップ時間であり、θ は

kと z軸の角度である。それぞれ以下のように定義される。

τ−1
tr =

∑
k′σ′

Pσσ′(1)

kk′ =
1
τ0

tr

(
1 +

2η̄2
so

3

)
(2.22)

τ−1
sf (θ) =

∑
k′

P↑↓(1)

kk′ =
η̄2

so

(
1 + cos θ2

)
3τ0

tr
(2.23)

式 (2.21) の右辺第一項は不純物による運動量緩和に、第二項はスピン緩和に対応して

いる。

f0
(
ξk

)
をフェルミ分布関数として、 f 0

kσ はスピン依存化学ポテンシャル εσF のフェルミ

準位 εF からの変位の大きさを使って展開できる。

f 0
kσ ≈ f0

(
ξk

)
+

(
−δ f0
δξk

) (
εσF − εF

)
(2.24)

式 (2.21)の左辺の fkσ を上式の f 0
kσ で置き換え、また τtr << τsf であるとして近似する

と、分布関数のスピン対称成分 g(1)
kσ は次のように求まる。

g(1)
kσ ≈ −τtr

(
− δ f0
δξk

)
uk · ∇µ

σ
N (2.25)

ここで、電気化学ポテンシャルを µσN = ε
σ
F + eϕ、ϕを電位ポテンシャルとした。

一方、分布関数のスピン非対称成分 g(2)
kσ は、ボルツマン方程式の非対称部分∑

k′σ′

[
−Pσ′σ(1)

k′k g(2)
kσ + Pσ′σ(2)

k′k g(2)

k′σ′
]
= 0

と、式 (2.19)、(2.20)および (2.25)から、次のように求められる。

g(2)
kσ = θ

SS
SHτtr

(
− δ f0
δξk

) (
es × uk

)
· ∇µσN(r) (2.26)

ここで、θSS
SH はスキュー散乱によるスピンホール角への寄与であり、以下のように表さ

れる。

θSS
SH = −

2π
3
η̄soN(0)uimp (2.27)

以上から、分布関数 fkσ は次のようになる。

fkσ ≈ f0
(
ξk

)
+

(
− δ f0
δξk

) (
εσF − εF

)
− τtr

(
− δ f0
δξk

) [
uk + θ

SS
SH

(
es × uk

)]
· ∇µσN(r) (2.28)
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さて、この分布関数を式 (2.13)に代入することで、スキュー散乱による電流、スピン流への

寄与をみる。

J ′c = jc + θ
SS
SH

(
es × js

)
(2.29)

J ′s = js + θ
SS
SH

(
es × jc

)
(2.30)

ここで、jc はオーミック電流、js はスピン蓄積の拡散から生じる拡散スピン流である。縦電

気伝導度を σxx = 2e2N(0)D、拡散定数を D = (1/3)τtrv
2
F として、これらは次のように書ける。

jc = σxxE (2.31)

js = −
σxx

e
∇δµN (2.32)

式 (2.12) で得たサイドジャンプの寄与を合わせて、スピン流、電流は以下のように書き表

せる。

Jc = jc + θSH
(
es × js

)
(2.33)

J s = js + θSH
(
es × jc

)
(2.34)

ここで、θS H = θ
S J
S H + θ

S S
S H であり、式 (2.33)、(2.34)の右辺第二項はそれぞれ逆スピンホール

効果、スピンホール効果からくる寄与である。

また、スピンホール角と縦伝導度の積であるスピンホール伝導度 σSH = θSHσxx は、サイド

ジャンプとスキュー散乱の寄与を合わせて以下のように書ける。

σSH = σ
SS
SH + σ

SJ
SH (2.35)

σSS
SH = θ

SS
SHσxx = −

2π
3
η̄so[N(0)uimp]σxx (2.36)

σSJ
SH = θ

SJ
SHσxx =

e2

ℏ
ηsone (2.37)

また、スピンホール抵抗率 ρSH ≈ σSH/σ
2
xx の縦抵抗率 ρxx への依存性をみると、サイドジャ

ンプ、スキュー散乱は以下のように表される。

ρSH = aSSρxx + bSJρ
2
xx (2.38)

aSS = −
2π
3
η̄soN(0)uimp (2.39)

bSJ =
2

3π
η̄so

e2

h
kF (2.40)
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内因性機構

先に述べた外因性機構とは別に、不純物等の外的要因ではなく、媒体物質の電子バンド構造

に由来するスピンホール効果への寄与は内因性機構とよばれる。内因性のスピンホール伝導度

は、以下のようにあらわされる [16]。

σint
SH =

3
(2π)3

∑
n

∫
BZ

dk
Ω

spin
n (k)

1 + e(ε
nk−εF)/kBT (2.41)

Ω
spin
n (k) = −2Im

∑
m,n

⟨
un,k

∣∣∣ Ĵz
x

∣∣∣ um,k
⟩ ⟨

um,k
∣∣∣ v̂y ∣∣∣ un,k

⟩
(
εn,k − εm,k

)2 , Ĵz
x = {v̂x, σ̂z}/2 (2.42)

電子の固有状態 |un,k⟩および固有エネルギー εn,k は、バンド指数 nと波数 kで指数づけさ
れている。Ĵz

x はスピン流演算子であり、z方向にスピン偏極した、x方向に流れるスピン流に

対応する。Ωspin
n (k)はスピンベリー曲率とよばれる。

∫
BZ dkはブリルアンゾーン内での積分で

あり、電子バンド構造が与えられていれば σint
SH を計算することができる。

2.1.2 スピンホール効果への非線形磁化率の寄与

前項で扱ったスキュー散乱では、式 (2.28)に示したように、伝導電子の波数とスピン偏極の

外積方向に電子散乱が生じる。局在した磁気モーメントがスキュー散乱源としてはたらく場合

には、散乱される伝導電子スピンと、散乱源となる局在スピンとの間で、スピン-スピン相互

作用が生じうる。これを組み込んだモデルでの電子輸送が、1962年に Kondoによって計算さ

れている [45]。Kondo の理論では s-d あるいは s- f 相互作用を含んだ系での伝導 s 電子の散

乱から、強磁性体のキュリー温度付近で生じる異常ホール効果の変調を説明している。近年、

このモデルを拡張し、スピンホール効果に適用した計算が報告された [36]。Guらは、局在 d

電子と伝導 s電子との間にはたらくスピン軌道相互作用を取り入れたモデルでの電子散乱を議

論し、スキュー散乱強度に高次の非線形磁化率が影響することを示した。ここでは結果だけを

示すが、上向きスピン、下向きスピンの伝導電子に対する散乱強度を、符号を含めてそれぞれ

A↑、A↓ とすると、これらは高次の磁化率に以下のように依存する。

A↑ ∝ (r1 + r2), A↓ ∝ (r1 − r2) (2.43)

r1 ≈ χ(1)(T )
(kBT )2

µ3
B

, r2 ≈ χ(2)(T )
(kBT )3

µ4
B

(2.44)

M(T ) = M0(T ) + χ(T )H + χ(1)(T )H2 + χ(2)(T )H3 + · · · (2.45)

ここで、kB はボルツマン定数、µB はボーア磁子である。式 (2.45)は、スピンホール効果の

生じている物質の磁化を外部磁場 H のべき乗で展開したものである。M0 は自発磁化、χ(T )

は線形磁化率、χ(n)(T )は n次の非線形磁化率である。式 (2.43)に示したように、一次の非線
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形磁化率の電子散乱への寄与はスピン偏極方向に対して対称であるのに対し、二次の非線形磁

化率はスピン非対称な散乱に寄与する。

図 2.3: キュリー温度付近にある強磁性体でスキュー散乱に起因して生じるスピンホール効果

および異常ホール効果の模式図. 電流 ( jc)を印加した場合,スキュー散乱強度の大きさは,伝導

電子のスピンが上向きの場合には r1 + r2、下向きの場合には r1 − r2 に比例する. SHEから生

じるスピン流、AHEから生じる電流の大きさはそれぞれ r2、r1 に比例する.

ここで、図 2.3 に示すように電流を印加することを考えると、横方向に生じる電流は

(r1 + r2) + (r1 − r2) ∝ r1 に比例し、スピン流は (r1 + r2) − (r1 − r2) ∝ r2 に比例する。これらは

それぞれ、異常ホール効果、スピンホール効果に寄与する。異常ホール効果は一次の非線形磁

化率で特徴づけられる一方で、スピンホール効果は二次の非線形磁化率に比例する。これらの

非線形磁化率は、キュリー温度の周辺で特徴的な温度変化を示す。Weiらは Pd-Ni合金の逆ス

ピンホール効果を測定し、キュリー温度の付近で χ(2)(T )と類似の温度変化が生じることを報

告した [33]。また、Fe-Pt合金のスピンホール効果測定でもキュリー点での異常が報告されて

いる [37]。

2.2 スピンポンピング現象

強磁性体と金属の接合系において、強磁性体の磁化ダイナミクスが緩和し、接合界面での

s-d 相互作用を通じて金属中にスピン流が注入される現象をスピンポンピングとよぶ。本節で

は、スピンポンピングによって磁化の緩和からスピン流が生成されることを示す。また、スピ

ンポンピングを利用した逆スピンホール効果の電気的検出法を説明する。さらに、近年報告さ

れている、スピン揺らぎによるスピン注入効率の変調について述べる。

2.2.1 強磁性体/金属接合でのスピン移行

この項での議論は文献 [42]を参考にしている。強磁性体の磁化の運動は、Landau-Lifshitz-

Gilbert（LLG）方程式によって以下のように記述される。



20 第 2章 基礎理論と研究背景

dm
dt
= −γm× Heff + αm× dm

dt
(2.46)

ここで、mは磁化方向を表す単位ベクトル、γは磁気回転比、αは Gilbertダンピング係数、

Heff は有効磁場である。右辺第 1 項は有効磁場まわりの歳差運動に対応している。右辺第 2

項は磁化を有効磁場方向に倒す向きのトルクであり、磁化の運動の緩和に対応する。また、こ

の式は、左から (αm×)を作用させた式と元の式とを足し合わせることで、次の式に書き直す

ことができ、これは Landau-Lifshitz(LL)方程式と呼ばれる。

(
1 + α2

) dm
dt
= −γm× Heff − γαm× (m× Heff) (2.47)

これらは強磁性体単体で生じる磁化ダイナミクスであるが、金属と接合した系ではどのよう

に変調されるかをみていく。ここでは、強磁性体/金属の接合に電圧が印加されている状態を

考える。強磁性体での電圧を V (c)
F 、金属でのそれを V (c)

M とする。mに平行な上向きスピン (↑)
をもつ電子のチャネルと、反平行な下向きスピン (↓)をもつ電子のチャネルがあるような、2

流体モデルでのスピン流の輸送を議論する。強磁性体では磁化があるため、電子が感じる電圧

はそのスピン偏極方向に応じて異なる。この V (c)
F からの変位を V (s)

F と書くと、↑、↓のスピン
をもつ強磁性体内の電子が感じる電圧 V↑F、V↓F は、次の式で書ける。

V↑F = V (c)
F + V (s)

F (2.48)

V↓F = V (c)
F − V (s)

F (2.49)

ここで、金属側にスピン蓄積 V(s)
M があることを仮定する。V(s)

M の方向はスピン蓄積の偏極方

向、大きさは V (c)
M からの電位差である。↑、↓のスピンをもつ金属中の電子が感じる電圧 V↑M、

V↓M は同様に、次の式で書ける。

V↑M = V (c)
M + m · V(s)

M (2.50)

V↓M = V (c)
M − m · V(s)

M (2.51)

接合界面を通る電流は、強磁性体と金属との電位差にコンダクタンスをかけたものに等しい

ので、↑チャネル、↓チャネルでの電流はそれぞれ次のようになる。

I↑ = G↑
(
V↑M − V↑F

)
= G↑

{(
V (c)

M − V (c)
F

)
+ m ·

(
V(s)

M − mV (s)
F

)}
(2.52)

I↓ = G↓
(
V↓M − V↓F

)
= G↓

{(
V (c)

M − V (c)
F

)
− m ·

(
V(s)

M − mV (s)
F

)}
(2.53)

ここで G↑(↓) はスピン依存する界面コンダクタンスである。電流は I(c) = I↑ + I↓ で与えられ

る。磁化の方向に偏極した縦スピン流は (I↑ − I↓)mである。一方、全スピン流から縦スピン
流を差し引いた分に相当する横スピン流は、mに直交した二つのベクトル、m × V(s)

M および
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m ×
(
m× V(s)

M

)
の方向に偏極した成分の和として書ける。金属側を流れる全スピン流 I(s,bias)

M

は、次の式で書ける。

I(s,bias)
M =

(
I↑ − I↓

)
m− 2G(R)

⊥ m×
(
m× V(s)

M

)
− 2G(I)

⊥
(
m× V(s)

M

)
(2.54)

右辺第一項が縦スピン流、第二項および第三項が横スピン流に対応する。G(R)
⊥ とG(I)

⊥ はそれ

ぞれ独立な横界面コンダクタンスである。また、I(s,bias)
M は電流の次元をもつ物理量として定義

されており、スピン偏極方向を向いている。ここで、強磁性体側でのスピン流を考える。強磁

性体中では、全角運動量を保存しつつスピン流から磁化へのスピン移行が生じる。磁化に対し

て垂直に偏極している横スピン流のみが、電子と磁化との s-d 相互作用による磁化へのスピン

移行に寄与する。

角運動量保存則から、ここで散逸する横スピン流、すなわち式 (2.54)の右辺第二項と第三項

は、スピン移行トルクによって生じる磁化の増分に対応する。すなわち、横スピン流によって

移行される時間当たりの角運動量は ℏ
2e

[
I(s,bias)

M −
(
I(s,bias)

M · m
)

m
]
であり、これがスピン移行ト

ルクによる強磁性体の角運動量の時間変化
(
∂
∂t

mMSV
γ

)
stt
と等しくなる。Vは強磁性体の体積で

ある。横スピン流の注入によって生じるスピン移行トルク τ(bias)
stt は次のように表される。

τ(bias)
stt =

(
∂m
∂t

)
stt
= − γℏ

2eMsV
{
G(R)
⊥ m×

(
m× V(s)

M

)
+G(I)

⊥
(
m× V(s)

M

)}
(2.55)

これを LLG方程式 (2.46)の右辺に付け加える。

dm
dt
= −γm× Heff + αm× dm

dt
+ τ(bias)

stt (2.56)

右辺第三項が、金属と強磁性体との間でのスピン流から生じる、強磁性体の磁化ダイナミク

スへの変調である。ここで、式 (2.55)が磁化ダイナミクスにどのように寄与するかを示す。図

2.4(a)に、金属のスピン蓄積から生じるバイアススピン流の模式図を示す。V(s)
M が Heff と平行

である場合を考えると、式 (2.55) の右辺第一項は LL 方程式 (2.47) の緩和項と同じ向きであ

る。これは、実効的な緩和項がスピン移行トルクによって増大されることを意味する。一方、

V(s)
M が Heff と反平行である場合には、このトルクは逆向きに作用し、十分に大きい場合には磁

化反転を生じる。

2.2.2 スピンポンピング

ここまでの議論で、金属にスピン蓄積 V s
M があるときに、強磁性体と金属の接合界面を通る

スピン流 I(s,bias)
M があることが導かれた。また、このスピン流のうち強磁性体の磁化と直交し

た成分 (横スピン流)から磁化へのスピン移行トルク τ(bias)
stt が生じ、磁化ダイナミクスを誘起す

ることを示した。

この逆の過程として、磁化の運動によってスピン流が誘起される現象がスピンポンピングで

ある。図 2.4(b) にこの過程の模式図を示す。先ほどは強磁性体と金属の接合系で、電位差と
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図 2.4: 強磁性体/金属接合でのスピン輸送現象. (a)金属にスピン蓄積 V(s)
M がある場合,その拡

散からスピン流 I(s,bias)
M が生じる. 強磁性体に注入された I(s,bias)

M の横成分から,磁化へのスピン

移行トルクが生じる. 式 (2.55)の右辺第一項は, 図中の赤矢印の向きのスピン移行トルクを生

じる. (b)磁化の大きさが保存されるような磁化ダイナミクスがある場合には,磁化に直交した

dm/dt, m× dm/dtの向きに偏極したスピン流が生じる. この過程をスピンポンピングとよぶ.

スピン蓄積がある場合を考えたが、ここでは、同じく強磁性体と金属の接合系で、強磁性体の

磁化が時間変化している場合を考える。強磁性共鳴のように、空間的に一様で、磁化の大きさ

MS が保存されるような磁化ダイナミクスを生じているとする (m · (dm/dt) = 0)。mの向きの
角運動量が全体で保存されるためには、s-d 相互作用によって生成されるスピン流 I(s,pump)

M の

偏極方向は、磁化に対して直交している必要がある。

m · I(s,pump)
M = 0 (2.57)

また、断熱的に生成されるスピン流の大きさは |dm/dt|に比例する。そこで、生成される横
スピン流を、磁化と直交した m× dm

dt および
dm
dt に偏極した成分の和として表現する。

I(s,pump)
M =

ℏ

e

[
G′(R)
⊥

(
m× dm

dt

)
+G′(I)

⊥
dm
dt

]
(2.58)

G′(R)
⊥ と G′(I)

⊥ はスピンポンピング過程での横界面コンダクタンスであるが、Onsagerの相反

定理に基づくと、逆過程で現れた G(R)
⊥ 、G(I)

⊥ とそれぞれ等価である。逆過程での τ
(bias)
stt と同様

に、スピンポンピングにおいても、角運動量保存のために生じるトルク τ(pump)
stt が LLG方程式

に組み込まれる。

τ(pump)
stt =

(
∂m
∂t

)
stt
=

γℏ2

2e2MSV

[
G′(R)
⊥

(
m× dm

dt

)
+G′(I)

⊥
dm
dt

]
(2.59)

このトルクを LLG方程式 (2.46)に加えた場合、G′(R)
⊥ で特徴づけられる右辺第 1項は、緩和
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項の増大に寄与する。ダンピング係数の増分は次の式で書ける。

α
(pump)
stt =

γℏ2

2e2MSV
G′(R)
⊥ (2.60)

ここまで、強磁性体の磁化ダイナミクスの発振に伴って横スピン流が生成されるスピンポン

ピングが生じることを、磁化と電子との間で角運動量が保存されることから導いてきた。この

現象は、Tserkovnyakらによって、強磁性体/非磁性体界面での輸送現象を電子散乱問題として

微視的に取り扱うことでも導出されている [8, 46]。Tserkovnyakらの理論では、スピンポンピ

ングで非磁性体に注入されるスピン流は以下の式で表される。

js =
ℏ

2eS
I(s,pump)

M =
ℏ

4π

[
Re

(
g↑↓

) (
m× dm

dt

)
+ Im

(
g↑↓

) dm
dt

]
(2.61)

ここで、 js は単位面積当たりのスピン流であり、S は接合の断面積である。g↑↓ はスピン流

の面積あたりの界面コンダクタンスにかかわる係数であり、スピンミキシング伝導度とよばれ

る。g↑↓ の実部および虚部は、式 (2.58)で示した横界面コンダクタンス G
′(R)
⊥ , G

′(I)
⊥ に対応して

いる。

式 (2.61) について、歳差運動周期での時間積分をとることによってスピン流の直流成分が

求められる。強磁性共鳴のように、磁化が有効磁場周りで円軌道あるいは楕円軌道に沿って定

常的な歳差運動を生じている場合を考えると、右辺第二項は軌道の接ベクトル方向を向いてお

り、積分値がゼロになる。このため、直流成分に寄与するのは右辺第一項だけである。

js,dc =
ω

2π

∫ 2π/ω

0
jsdt =

ω

2π

∫ 2π/ω

0

ℏ

4π
Re

(
g↑↓

) [
m× dm

dt

]
dt (2.62)

有効磁場 Heff が、静磁場 H0 とそれに直交する交流磁場 hrf からなる場合には、
[
m× dm

dt

]
のうち H0 に平行な成分のみが積分に寄与する。すなわち、スピン流の直流成分は H0 の向き

に偏極している。

また、スピンポンピングによるダンピング係数の増分は、式 (2.60) を g↑↓ で書き直すこと

で、強磁性体の膜厚を tFM として次のように表される。

α
(pump)
stt =

γℏ

4πMStFM
g↑↓ (2.63)

実験においては、強磁性共鳴スペクトルの共鳴線幅を解析することで、スピンポンピングに

よるダンピング係数の増分を評価できる。

2.2.3 逆スピンホール効果の検出

前項では、強磁性体の磁化ダイナミクスの発振によってスピン流が生成されることを示し

た。Andoらの研究では、外部磁場を印加して薄膜強磁性体の強磁性共鳴を誘起した際に、隣

接した金属に注入されるスピン流を導出している [47, 48]。薄膜試料では面直方向の磁化に
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よって生じる反磁場のために、歳差運動の軌道がゆがみ、楕円形になることが導かれる。この

項では、薄膜強磁性体での強磁性共鳴では楕円形の歳差運動が得られることを示した後で、歳

差運動の軌道形状によって注入されるスピン流の大きさが変調されることをみていく。

図 2.5: 強磁性共鳴から生じるスピン流.

図 2.5に示すように、薄膜の面直方向を y軸に、面内の静磁場の方向を z軸にとる。x軸方

向に交流磁場を印加すると、有効磁場は以下のように書ける。

Heff = Hdc + hrf + hm =

 0
0

H0

 +
 hrfeiωt

0
0

 +
 0
−4πMSmy(t)

0

 (2.64)

m(t) =

 mx(t)
my(t)

1

 =
 mxeiωt

myeiωt

1

 (2.65)

式 (2.64)の右辺第一項は面内直流磁場、第二項は角周波数 ωの交流磁場、第三項は面直方

向の磁化 MSmy(t) によって生じる反磁場である。ここでは強磁性体の面内方向の長さは膜厚

に対して十分大きいとして、面直方向の反磁場だけを考えている。交流磁場強度 hは直流磁場

強度 H0 に比べ十分小さいとする。このとき、直流磁場まわりでの磁化の歳差運動が誘起され

うるが、時間変化する磁化を式 (2.65)で書いておく。歳差運動による平衡状態からの変分は十

分小さく、z方向の磁化の時間変化は無視できるとした。

これらを LLG方程式 (2.46)に代入すると、次式が得られる。

(
iω γH0 + 4πγMS + iωα

−γH0 − iωα iω

) (
mx(t)
my(t)

)
=

(
0

−γhrfeiωt

)
(2.66)

左辺の 2 × 2行列の逆行列をとることで、以下のように mx(t)、my(t)について解ける。
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mx(t) =
(γH0 + 4πMSγ + iωα)γhrfeiωt

−ω2 + (γH0 + iωα) (γH0 + 4πMSγ + iωα)
(2.67)

my(t) =
−iωγhrfeiωt

−ω2 + (γH0 + iωα) (γH0 + 4πγMS + iωα)
(2.68)

ここで、強磁性共鳴条件 ω2 = γ2H0 (H0 + 4πMSγ)での解を求めると、αの高次項を無視し、

H0 を消去して、式 (2.67)、(2.68)の実部をとることで次のように書き表せる。

mx(t) =
4πhrfγ

[
2αω cosωt +

(
4πMSγ +

√
(4πMS)2γ2 + 4ω2

)
sinωt

]
8παω

√
(4πMS)2γ2 + 4ω2

(2.69)

my(t) = −
4πhrfγ cosωt

4πα
√

(4πMS)2γ2 + 4ω2
(2.70)

式 (2.69)および (2.70)を式 (2.62)に代入することで、注入されたスピン流の直流成分の大

きさが以下のように求まる。なお、スピンミキシング伝導度の実部を、実効的な値 g↑↓eff で置き

換えた。

j0,effs,dc =
g↑↓effγ

2h2
rfℏ

[
4πMSγ +

√
(4πMS)2γ2 + 4ω2

]
8πα2[(4πMS)2γ2 + 4ω2]

=
g↑↓effγ

2h2
rfℏP

16πωα2 (2.71)

P =
2ω

[
4πMSγ +

√
(4πMS)2γ2 + 4ω2

]
(4πMS)2γ2 + 4ω2 (2.72)

反磁場の影響で磁化は面直方向に立ちにくくなっているため、mx(t) と my(t) の大きさは異

なっている。すなわち、磁化の歳差運動の軌道は円からゆがみ、楕円軌道をとる。歳差運動軌

道の楕円補正係数 Pを式 (2.72)に従って定義した。

ここまで、薄膜試料での具体的な m(t)を求めることで、スピンポンピングによって注入さ

れたスピン流の直流成分を計算した。この表式の直観的な理解を得るため、磁化の歳差運動軌

道が円形であった場合のスピン流の直流成分 j0,circ
s,dc を考えてみる。

空間的に一様な磁化ダイナミクスが誘起されており、磁化と静磁場のなす角を θcone とおく。

mは単位長さのベクトルであるので、歳差運動する磁化の軌道の半径は sin θcone である。一周

期分の軌道長は 2π sin θcone となる。この軌道長は、磁化の時間微分の大きさを一周期分積分し

た値に等しい。また、mと dm
dt は直交していることから、∣∣∣∣∣m× dm

dt

∣∣∣∣∣ = ∣∣∣∣∣dm
dt

∣∣∣∣∣ = 2π sin θcone

2π/ω
= ω sin θcone

となる。ここで、m× dm
dt は常に静磁場方向と角度 (π − θcone)をなす。静磁場が面内方向にあ

り、その向きを z軸にとると、z方向の射影成分は
∣∣∣m× dm

dt

∣∣∣
z =

∣∣∣m× dm
dt

∣∣∣ sin θcone である。

以上を踏まえると、磁化が円軌道を描いて歳差運動している場合に注入されるスピン流の直

流成分は次のように書かれる。
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j0,circ
s,dc =

ω

2π

∫ 2π/ω

0

ℏ

4π
g↑↓eff

∣∣∣∣∣m× dm
dt

∣∣∣∣∣
z
dt =

ℏω

4π
g↑↓eff sin2 θcone (2.73)

これを式 (2.71)と比較すると、θcone << 1であるとして、以下のようになる。

j0,effs,dc ≈ P j0,circ
s,dc (2.74)

θcone =
γhrf

2ωα
, sin θcone ≈ θcone (2.75)

このように、楕円補正係数 Pは、歳差運動が円軌道であった場合からの補正項としてはたら

くことが確かめられた。なお、Pは図 2.6に示すように、ω = (
√

3/2)4πMSγで最大となる。

図 2.6: 式 (2.72)で表される楕円補正係数 P. ω = (
√

3/2)4πMSγで最大値 3
√

3/4 ≈ 1.3を示す.

ここからは、金属薄膜内でのスピン流の伝播と、それに伴う逆スピンホール電流をみてい

く。 j0,effs,dc は z方向に偏極した、強磁性体との界面での直流スピン流密度である。スピン流は非

保存流であり、膜厚方向に進行するにしたがって減衰していく。膜厚方向に y軸をとり、強磁

性体/金属の界面の位置を y = 0とする。金属の膜厚を d とすると、定常状態での直流スピン

流密度の y方向の分布は次の式で書ける。

jeffs,dc(y) = j0,effs,dc
sinh ((d − y)/λsd)

sinh (d/λsd)
(2.76)

λsd は金属のスピン拡散長である。界面 (y = 0) から離れるにつれ、スピン拡散によって

jeffs,dc(y)は減衰していく。

金属中で逆スピンホール効果が起こる場合には、面内の x 方向に逆スピンホール電流密度

jISH
c (y)が生じる。x方向に端子を取りつけ、電圧信号としてこれを検出することを考える。検

出端子方向に開いた回路であるので、全電流密度を jtot(y) が以下の式を満たすように電場 E
が生じる。
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∫ y

0
jtot(y)dy = 0, jtot(y) = jISH

c (y) + σxxE (2.77)

ρxx は金属の縦抵抗率である。逆スピンホール電流密度の大きさは、スピン流-電流間の変換

効率であるスピンホール角 θSH を使って jISH
c (y) = (2e/ℏ)θSH jeffs,dc(y)と書ける。y方向の積分か

ら、検出電圧は次のように求まる。

V ′ISH = −
θSHg

↑↓
effeLPλsdω

2πσxxd
sin2 θcone tanh

(
d

2λsd

)
(2.78)

ここで、Lは検出端子間の距離である。

なお、式 (2.77)では、金属層のみに電流が生じることを仮定して式 (2.78)を導いている。ス

ピン注入源として強磁性金属を用いた場合には、強磁性金属にも面内電流が流れることを考慮

する必要がある。複数の伝導層からなる多層膜試料であるとして、n番目の伝導層の縦伝導度

を σn,xx、膜厚を dn と置くと、式 (2.78)の σxxd を
∑

n σn,xxdn に置き換えることで、実際に検

出される電圧が求まる。

VISH = −
θSHg

↑↓
effeLPλsdω

2π
∑

n σn,xxdn
sin2 θcone tanh

(
d

2λsd

)
(2.79)

2.2.4 スピン注入効率とスピン揺らぎ

Ohnumaらは、強磁性共鳴から誘起されるスピンポンピングの線形応答を定式化した [34]。

これによれば、スピンポンピングで注入されるスピン流の大きさは、金属の遍歴電子スピンの

交流磁化率に比例する。交流磁化率が増幅される強磁性-常磁性相転移点付近では、スピン注

入効率が大きくなることが指摘された。ここでは Ohnumaらの理論を簡潔に説明してから、実

験で報告されている結果についても触れる。

強磁性体/金属の接合系に、z方向の直流磁場 H0と、それに直交する交流磁場 hrf(t) = hrfeiΩrf t

を印加することを考える。このとき、全系のハミルトニアンH は、金属の伝導電子 (HM)、強

磁性体 (HFM)、界面での s-d相互作用 (Hsd)のハミルトニアンの和として以下のように書ける。

H = HM +HFM +Hsd (2.80)

HM =
∑
p
ϵpc†pcp′ + U

∑
i∈M

ni↑ni↓ +
∑
p,p′

c†pVp−p′ [1 + iηsoσ · (p× p′)]cp′ (2.81)

HFM = −Jex

∑
(i, j)∈FM

Si · S j + γℏ
∑
i∈FM

H0S z
i + γℏhrf ·

∑
i∈FM

Si

 (2.82)

Hsd = Jsd

∑
i∈interface

si · Si (2.83)

式 (2.81) について、右辺第一項は伝導電子の運動エネルギー、第二項はクーロンエネル

ギー、第三項は不純物散乱にそれぞれ対応している。ϵpは運動量 pの電子の運動エネルギー、
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c†p(cp)は電子の生成 (消滅)演算子、U はクーロン斥力ポテンシャル、ni,σ は電子の密度演算

子、Vp−p′ はフーリエ変換された不純物ポテンシャルをそれぞれ表す。ηso は 2.1.1項で示すス

ピン軌道相互作用定数である。式 (2.82)は、右辺第一項の隣接原子間の交換相互作用と、第二

項、第三項の、外部磁場による Zeemanポテンシャルを含む。Jex は交換相互作用定数、Si は

サイト iでの局所スピンである。式 (2.83)は、強磁性体の磁化と金属の伝導電子のスピンとの

間ではたらく s-d相互作用を表す。Jsd は s-d相互作用定数であり、si = c†iσci は伝導電子のス

ピン密度演算子である。

H0、hrf が強磁性共鳴条件を満たしている場合には、交流磁場および界面での s-d 相互作用

を摂動として扱うことで、スピンポンピングにより生じるスピン流の直流成分は次のように書

かれる。

Ipump
s,dc =

∑
i∈FM

⟨
∂S z

i /∂t
⟩
= gs

Ωrf(γhrf)2

(Ωrf − γH0)2 + (αΩrf)2 (2.84)

gs =
2J2

sdS 2
0Nint

ℏ2NFM

∑
k

1
Ωrf

Imχk(Ωrf) (2.85)

直流スピン流の大きさは、強磁性体の磁化の偏極方向成分の時間変化として定義してある。α

は Gilbertダンピング係数、S 0 = |Si|、Nint =
∑

i∈interface 1は界面のサイト数、NFM =
∑

i∈FM 1は

強磁性体中のスピンのサイト数である。gs は界面スピン伝導度とよばれ、これは式 (2.73)と

見比べるとわかるように、有効スピンミキシング伝導度 g↑↓eff と関連づけられる量である。ま

た、χk(Ωrf)は、波数 kである金属の伝導電子の角周波数 Ωrf での交流スピン磁化率である。

式 (2.85) から、gs および g↑↓eff は、波数空間での交流スピン磁化率の和に比例する。このこ

とは、直観的には次のように理解できる。式 (2.83) に示した s-d 相互作用のハミルトニアン

から、強磁性体の磁化は金属の伝導電子スピンにとって有効磁場のように作用することが分か

る。ここで、強磁性共鳴条件下では強磁性体の磁化は角周波数 Ωrf にしたがって時間変化して

いる。この角周波数での交流スピン磁化率の大きさは、伝導電子スピンが磁化の温度変化にど

の程度追従できるかを表す。このため、
∑

k Imχk(Ωrf)が大きいほど、s-d相互作用を介した磁

化から伝導電子へのスピン角運動量の受け渡しが起こりやすいことになり、結果として金属に

注入されるスピン流が大きくなる。

ここで、強磁性-常磁性相転移を示す金属では、高温側から温度を下げていくと、キュリー温

度付近で χk(ω) は増大する。このため、キュリー温度付近にある金属に対してスピンポンピ

ングによるスピン注入を行なえば、注入されるスピン流が増大することが期待される。実際、

この効果はいくつかの強磁性体および反強磁性体で報告されている。

強磁性金属である Fe25Pt75合金薄膜では、強磁性薄膜 FeCoBとの多層膜での g↑↓eff が、Fe25Pt75

のキュリー温度でおよそ三倍に増幅されることが報告されている [37]。また、反強磁性金属の

Ir20Mn80 合金では、強磁性 Ni-Fe 合金からのスピン注入において、ネール点付近で g↑↓eff の増

大が生じることが示された [38]。反強磁性-常磁性相転移点においても、キュリー点と同様に、



2.3 Fe-Rh合金系の反強磁性-強磁性相転移 29

スピン揺らぎを反映して交流スピン磁化率が増加されていると考えられている。

2.3 Fe-Rh合金系の反強磁性-強磁性相転移

本論文では、低温側で反強磁性状態、高温側で強磁性状態を発現する Fe-Rh合金系を対象と

して、その磁気相転移点でのスピン輸送特性を議論する。Fe-Rh 合金系は、1938 年に Fallot

らによって反強磁性-強磁性相転移が発現することが報告されて以降 [49]、相転移の起源に関

する基礎物理的な興味や、相転移に伴う物性変化を利用したデバイスとしての応用が期待され

ることから、多くの研究がなされてきた。この節では、この物質の磁性をはじめとした諸物性

について概説する。

2.3.1 反強磁性相、強磁性相の結晶構造およびスピン構造

図 2.7に、反強磁性相および強磁性相の結晶構造とスピン配列を示している。バルクの FeRh

合金では、反強磁性相、強磁性相ともに CsCl型の立方晶系の結晶構造を示す。それぞれの磁

性相での結晶構造は同一であるが、強磁性相では反強磁性相と比較して 1%ほど体積が大きく

なる [50]。いずれの磁性相も、単位格子の体心のサイトが Rhサイトで、その周りに配位する

8つの頂点が Feサイトであるような、B2構造の規則合金である。反強磁性-強磁性相転移が

発現するためには、次の式で定義される原子配列の規則化度 S が 1に近い必要がある。

S = r(Fe) + r(Rh) − 1 (2.86)

図 2.7: FeRh規則合金の,反強磁性相（低温側）と強磁性相（高温側）の結晶構造およびスピン

配列.

ここで、Feサイトのうち Fe原子が占める割合を r(Fe)、Rhサイトのうち Rh原子が占める

割合を r(Rh)としている。S は X線回折パターンの測定などから決定できる [51]。原子位置

が完全に規則化した系では S = 1であり、反対にランダムに原子が配置されていれば S = 0と

なる。規則化した Fe-Rh合金系の相転移温度は、Feと Rhの組成比に強く影響される。図 2.8
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に Fe-Rh合金系の相図を示しているが、Feの組成比が 46%から 52%の間になければ、反強

磁性状態が安定化されず、相転移が発現しない [52]。規則化度の低い試料では局所的な組成比

がばらつくために、試料全体として明確な相転移が生じにくくなると考えられている。

各相でのスピン配列と磁気モーメントの大きさは、中性子散乱実験およびメスバウアー分光

測定から明らかにされている [53, 54]。反強磁性相では Rhサイトは磁気モーメントをもたな

い。Feサイトは 3.2 µB の磁気モーメントをもち、図 2.7に示すように、最近接サイト間で反

平行になるような G型の共線的スピン配列を形成する。一方で強磁性相では、Rhサイト、Fe

サイトがそれぞれ 0.9 µB、3.0 µB の磁気モーメントを、全て平行な向きにもつ。

図 2.8: Fe-Rh合金の相図. 横軸には Feの組成比を, 縦軸には温度をとっている [52, 55]. 反強

磁性相,強磁性相が発現する領域をそれぞれ青線,赤線で示している.

2.3.2 反強磁性-強磁性相転移の発現機構に関する議論

Fe-Rh 合金系の反強磁性-強磁性相転移が何を起源として生じているのかという問題は、こ

の相転移が初めて報告されて以降議論が続いており、実験、理論計算の両面から盛んに検証

が行われてきた。初期に提案されたのは Kittel の交換反転モデルの適用である [56]。Kittel

のモデルでは、熱膨張によって原子間距離が変わることで、最近接の Fe-Fe 間の交換相互作

用の符号が反転し、磁気秩序が温度によって変化すると考えられた。しかしながら、比熱測

定から得られたエントロピー変化量が格子長の変化から期待される値よりはるかに大きいこ
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と [57, 58, 59]、フェムト秒レーザーを使ったポンプ-プローブ分光測定によって、格子の変調

は磁気秩序の変化に随伴して起こると確認されたこと [60]から、格子長の変化が磁気相転移

の起源である可能性は現在では否定されている。

近年では、電子構造を起源とする提案がいくつかなされている。既に述べたように、Rhの

磁気モーメントは強磁性相では 0.9 µB であるが、反強磁性相では消失する。Grunerらは、反

強磁性状態と強磁性状態の安定性の競合に、Rhの磁気モーメントの大きさが強く影響してい

る可能性を示した [61]。最近接の Fe-Feサイト間には反強磁性的な交換結合がある一方で、第

二近接の Fe-Fe間には、隣接した Rhの磁気モーメントを介した強磁性的な交換結合が生じう

ると考えられている。光照射による相転移誘起の実験も、このような Rhを介した強磁性的な

交換結合が存在することを支持している [60]。昇温過程では、Rhの磁気モーメントの不安定

化によって強磁性的な結合が強められ、強磁性秩序の形成が促されていると考えられている。

これを踏まえて、Rhに近接した 4つの Feスピンが含まれる高次の交換相互作用項をスピンハ

ミルトニアンに組み込むことで、最近接および第二近接 Fe-Fe結合との競合から、温度掃引に

伴う反強磁性-強磁性相転移が再現できることが示されている [62, 63]。

2.3.3 微小化した系での磁気相転移

薄膜

2.3.1節で述べたように、FeRh合金の磁気相転移の発現には、原子配列が規則化した B2型

の結晶構造を有することが必要である。このため、相転移を生じる結晶性の高い薄膜試料を作

製する場合には、FeRh合金と格子マッチングの良い基板を選択することが重要である。バル

ク試料では反強磁性相、強磁性相とも立方晶であるが、薄膜試料の場合は、基板試料によって

面内方向の格子長が制限されるため、c 軸が面直となる配向をとっている場合を例にとれば、

a = b , cであるような正方晶になりうる。MgO(001)単結晶基板上に製膜された FeRh合金薄

膜では、反強磁性相から強磁性相への転移で c軸長のみが伸長すると考えられている [64, 65]。

薄膜試料で生じる FeRh合金の格子への制限は、相転移温度にも影響する。理論研究では、

格子欠陥や原子配列の乱れ [66]、格子長 [67]、界面での対称性の破れ [68]などによって磁性

相の安定性が変わり、相転移温度が変調されることが指摘されている。実際に、偏極中性子反

射率測定から、MgO単結晶基板との界面付近に強磁性相が安定化された領域があることが示

された [69]。また、基板界面だけでなく、キャップ層との界面でも強磁性領域が生じうること

が指摘されている [69, 70, 71]。

その他の微小構造

薄膜/基板界面、あるいは薄膜/キャップ層界面の磁気状態への影響は、膜厚を小さくするこ

とでより顕著に現れる。膜厚が 10 nm以下の薄膜や、基板上に島状構造を形成した試料では、

強磁性状態が安定化され、降温過程でのみなだらかな相転移が生じる傾向があることが指摘さ

れている [72, 73, 74]。近年では、面内方向に試料サイズを制限した場合にも、降温過程での相
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転移の抑制が生じることが報告されている [75]。こうした昇温、降温過程での非対称性の発現

には、新規磁性相が発生、成長する過程が重要な役割を担っていると考えられる。FeRh薄膜

での磁区観察実験から、反強磁性状態と比較して強磁性状態の方が、より長距離での相互作用

をもつことがわかっている [76]。昇温時には、基板界面などで低温まで残留している強磁性領

域の影響もあって、強磁性相の形成は抑制されにくい。一方で、降温過程では、強い相関をも

つ一様な強磁性状態の中に反強磁性ドメインが形成されにくくなり、結果として降温過程での

み相転移が抑制される傾向が現れると考えられている [74, 75]。

2.3.4 反強磁性-強磁性相転移点の変調

等原子比 FeRh合金の相転移温度はおよそ 370 Kである。ここまでに、Fe-Rh間の組成比の

変調や、試料形状の制限によって、相転移温度を変えられることを述べてきた。これらのほか

にも、外場の操作や少量の元素添加によっても相転移温度を制御できることが知られている。

磁場による変調

磁場を印加した場合には、高温相である強磁性状態が相対的に安定化されるため、反強磁性-

強磁性相転移温度は低下する。5 T以下程度の磁場範囲では、磁場の印加と共に線形に相転移

温度が変調されることが報告されており、MgO(001)単結晶基板上の FeRh薄膜では-8 K/Tで

低下する [64]。磁場に対する相転移温度変化の大きさは、4.3.2項にて詳しく議論するが、試

料の磁化と、各磁性相のエントロピー差分との比で決まる。

圧力による変調

相転移に伴う体積の変化があるために、圧力を印加することでも相転移点が変調される。バ

ルク試料では一様な圧力を印加すると相転移温度は上がり [77]、引張応力を加えると下がるこ

とが知られている [78]。これらの傾向は強磁性相への転移に伴って体積が膨張することと整合

する。一様な圧力をかけた場合には強磁性状態が不安定化して相転移温度が上がり、引張応力

を加えた場合には反対に、格子が伸長し強磁性相が安定化して相転移温度が下がる。

元素添加による変調

2.3.1項にて既に言及したが、Fe-Rh合金系の相転移温度は試料の化学組成に対して敏感に

変調される。FexRh1−x として、0.46 < x ≤ 0.52 の範囲でのみ反強磁性-強磁性相転移は発現

し、x が大きいほど相転移温度は低くなる [52]。また、図 2.9に示すように [79]、FeRh合金

に第三元素を少量添加した三元合金系でも相転移は生じうるが、その相転移温度は変調されう

る。Baruaらは、添加元素をMとして FexRh1−x 系、Fe(Rh1−xMx)系および (Fe1−xMx)Rh系で

の報告から、合金の価電子帯の平均電子数によって相転移温度の変調の傾向が特徴づけられる

ことを示した [79]。この結果は、Fe-Rh合金系の反強磁性-強磁性相転移が、試料の電子状態

に強く依存することを示唆している。また、置換前の原子と比較して原子半径の異なる添加元
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素を用いることで、磁気体積効果から相転移温度が変調されうる。3d遷移金属あるいは Pdを

添加した場合には相転移温度は下がり、5d遷移金属あるいは Ruを添加した場合には逆に相転

移温度が上がる傾向がある。

図 2.9: FeRh合金に元素添加した三元合金系での相転移温度の変調 [79]. 添加によって反強磁

性-強磁性相転移温度が下がる元素を青色で,上がる元素を赤色で示している.

2.3.5 電気伝導特性

第 4章では、反強磁性-強磁性相転移を検出するため、電気伝導特性の評価を行なった。ここ

では、Fe-Rh合金系での電気抵抗率が相転移に伴ってどのように変調されるかを述べる。FeRh

合金の反強磁性相と強磁性相は、いずれも昇温に伴って電気抵抗率が増大する金属導体的な温

度依存性を示すが、相転移温度付近では反強磁性状態での抵抗率が強磁性状態のそれと比較し

て 2倍程度大きい [80]。等原子比 FeRh合金のみならず、添加元素を含んだ三元系でも、また

バルク試料と薄膜試料のいずれにおいても同様に、反強磁性相は強磁性相と比較して高い抵抗

率をもつ。強磁性状態と反強磁性状態とでフェルミ準位での状態密度が異なることや、磁気秩

序の違いによる電子‐マグノン散乱確率の差異が、電気抵抗率の変調に寄与していると考えら

れている [81]。また、各磁性相でのホール効果の測定から、反強磁性状態ではキャリア密度が

著しく減少することが明らかになっている [82, 83]。

2.3.6 スピン輸送特性

前項では、FeRh合金の磁気相転移に伴って電気抵抗率の巨大な変調が生じることを紹介し

た。2.1節で述べたように、スピンホール効果は物質の電気伝導特性および磁気特性と関連し

ている。このため、電気抵抗率が大きく変調される反強磁性-強磁性相転移点では、スピン流

の輸送特性にも電子輸送あるいは磁気秩序の変化に由来する変調が生じることが期待される。

しかしながら、この物質群でのスピン変換現象を実験によって明らかにした報告は未だない。

最近になって、各磁性相のバンド分散からスピンホール伝導度、異常ホール伝導度および異常
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ネルンスト係数が計算されており、反強磁性相と強磁性相とで異なる符号の内因性スピンホー

ル伝導度が得られている [84]。

FeRh合金のスピン輸送特性に関連する研究として、スピン偏極電流の注入による相転移誘

起が報告されている [85, 86]。Naitoらと Suzukiらの実験では、強磁性体 Co電極からスピン

偏極電流を FeRh合金細線に注入した場合に、反強磁性相から強磁性相への相転移が促進され

ることが示された。これは、スピン偏極した伝導電子と、反強磁性相の局所磁気モーメントと

の間での s-d 相互作用によってスピン移行トルクが生じ、反強磁性秩序が不安定化したためで

あると考えられている。

また、FeRh と MgO の積層構造でのトンネル磁気抵抗効果が報告されている [87, 88, 89]。

Chenらの実験では、反強磁性-強磁性相転移を示す α′-FeRhと、常磁性体である γ-FeRhとを

用いた α′-FeRh/MgO/γ-FeRh の積層構造において、強磁性相と反強磁性相でのフェルミ面構

造が異なることを起源として、α′-FeRhの相転移に伴って抵抗値が変調されることを示した。

2.3.7 動的磁気特性

FeRh合金の強磁性相では、相転移温度付近での強磁性共鳴測定が報告されている [90, 91]。

反強磁性相への相転移に伴って強磁性分域の体積は小さくなるが、共鳴磁場から求められる飽

和磁化の大きさは変わらず、共鳴吸収強度だけが小さくなることが示されている。これは、磁

化が不連続に変化する一次相転移の特徴と一致する。一方で、強磁性共鳴線幅は相転移温度付

近で増大する。反強磁性相と強磁性相が共存している状態では、励起状態が均一でないため

にマグノン-マグノン散乱が起こりやすいことが、線幅の増大に寄与していると考えられてい

る [90]。また、強磁性ドメインに隣接した反強磁性ドメインへのスピン移行によって磁気モー

メントの緩和が増大することも考えられる。



35

第 3章

実験方法

この章では、本論文で用いた薄膜試料および微細加工試料の作製手法と、各種の測定法につ

いて記述する。

3.1 薄膜試料作製

3.1.1 スパッタリング法

スパッタリング法とは、電場によって加速させたイオンを薄膜材料 (ターゲット) の表面に

衝突させることでターゲット原子を空間中に放出し、これを基板試料上に堆積させる成膜手法

である。イオンを加速させるための電圧のかけ方によって直流 (DC)スパッタリングと高周波

(RF)スパッタリングに大別でき、一般にはターゲットの導電性によってこれらを使い分ける。

本論文では、Pd添加 Fe-Rh合金および Ni-Cu合金の成膜に DCスパッタリングを、Al2O3 の

成膜に RFスパッタリングを用いた。以下にこれらの原理を述べる。また、成膜に用いた装置

の概略を図 3.1に示す。

図 3.1: DCスパッタリング/RFスパッタリングに用いた装置の概略. 基板試料および真空容器

チャンバーは接地されている.
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まずは DCスパッタリングの動作原理について解説する。スパッタリングでは、10−1 Pa程

度の圧力下の気体中で 100 V 程度の電圧をかけると発生するグロー放電現象を利用する。放

電発生に用いる気体として、原子量がある程度大きいためにスパッタリング効率が高く、ター

ゲットとの化合物を作りにくい不活性ガスである Arを用いた。電極間では電子と Arイオン

が加速されており、このうち正電荷をもつ Arイオンは陰極に衝突する。DCスパッタリング

では通常、基板試料および真空容器を接地させ、ターゲットが陰極となるように負の直流電圧

を印加する。これによって Arイオンがターゲット表面に照射され、イオンが十分に加速され

ていた場合には、ターゲット表面の原子が放出される。

スパッタリング効率を高める工夫として、以下に述べるマグネトロンスパッタと呼ばれる手

法がある。印加電場と垂直な方向に磁場を生じるように、ターゲットの付近に永久磁石を配置

する。これによって電極間を移動する電子が螺旋運動をするようになり、加速された電子の実

効的な行程が長くなる。結果として電子が Arガスと衝突しやすくなり、Arイオンが生成され

やすくなることでスパッタリングの効率が高まる。以上に述べた DCマグネトロンスパッタリ

ング法によって、Pd添加 Fe-Rh合金と Ni-Cu合金の薄膜試料を作製した。成膜条件はそれぞ

れ 4.1節および 6.1節を参照されたい。

続いて、RFスパッタリングについて述べる。DCスパッタリングはターゲットが絶縁体で

ある場合には一般に用いることができない。陰極に絶縁性のターゲットを用いると、正イオン

の衝突と二次電子の放出によってターゲット表面が正に帯電してしまい、放電が持続できない

ためである。これを避けるため、RF スパッタリングではターゲットに交流電圧を印加する。

絶縁性のターゲットは、印加電圧で加速された電子をトラップすることで負に数 V程度帯電

する自己バイアス効果を生じる。これにより、正に帯電した Arイオンは負のバイアス電圧が

かかっているターゲット表面に衝突し、対極の基板試料上に薄膜が堆積される。Al2O3 成膜時

には、到達圧力 1 × 10−4 Pa、成膜時圧力 2 × 10−1 Pa、印加電力 200 Wの条件で RFスパッタ

リングを行なった。

3.1.2 抵抗加熱蒸着法

抵抗加熱蒸着法では、高融点金属のボートに通電することで、ボートに乗せたターゲットを

ジュール熱を利用して加熱する。高温になったターゲットが蒸発することで、ターゲット上部

に設置された基板上にターゲット材料が堆積される。本論文では Cu薄膜と Au/Cr積層膜を抵

抗加熱蒸着で作製した。

図 3.2に、第 4章で電極端子用の Cuの蒸着に用いた装置の概略を示す。この装置には、成

膜前に試料表面の最表層を除去するための Ar イオンミリングシステムが組み込まれている。

試料を Load Lock(LL)チャンバーに導入後、600 V、12 mAで 30秒間 Arイオンミリング処

理を行ない、表面を清浄化した。その後、到達圧力が 1 × 10−9 TorrであるMainチャンバーに

導入し、堆積速度が 2 Å/s程度になるように印加電流を調整しながら蒸着した。

また、電子線描画での位置合わせ用のマークとして Au/Crを蒸着するのに用いた装置では、
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図 3.2: 抵抗加熱蒸着に用いた装置の概略.

複数のターゲットを連続して蒸着するため、スイッチを切り替えることで同一チャンバー内で

Cr、Auを乗せたそれぞれのボートに電流を印加、加熱できるように設計されている。基板試

料と Auとの接着をよくするために Crを少量蒸着した後、電流経路を Au側に切り替えて、蒸

着速度が 2 Å/s程度になるよう電流量を調節しつつ Auを蒸着した。

なお、第 5章および第 6章で扱うスピンポンピング素子の多層膜構造は Cu薄膜を含んでお

り、これらの Cu薄膜も抵抗加熱蒸着法で成膜している。成膜条件は、電子線加熱蒸着法で成

膜した Ni81Fe19 合金薄膜と合わせて次項で記述する。

3.1.3 電子線加熱蒸着法

抵抗加熱蒸着法は、融点の高い材料や、ボートとして使う金属と反応しやすい材料を成膜す

るには不向きである。電子線加熱蒸着法では、電子銃から放出された電子をターゲットに照射

し、これを加熱することで成膜する。負の高電圧 (数 kV)を印加したフィラメントに通電する

ことで熱電子を放出させ、この電子の軌道を電場および磁場で制御し、るつぼ上に置かれた

ターゲットに導く。この手法では電子が照射されたターゲットのみが加熱されるため、るつぼ

との合金化が起こりにくい。また、高エネルギーの電子を照射することで、融点の高い材料で

も蒸着できる。電子線加熱蒸着に用いた装置の概略を図 3.3に示す。実際の装置ではフィラメ

ント位置をスライドすることで、最大で 3 つのターゲットを連続して成膜できるようになっ

ている。本論文では、Ni81Fe19 合金薄膜と、スピンポンピング素子の導体として用いた Au/Ti

を、電子線加熱蒸着で成膜した。

Ni81Fe19 合金薄膜は、第 5 章および第 6 章でスピン流の注入源として用いられている。こ

れらの試料の作製時には、Arイオンミリングによる試料表面の清浄化、抵抗加熱蒸着による

Cuの成膜および電子線加熱蒸着による Ni81Fe19 合金の成膜を、真空内で連続して行なった。
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図 3.3: 電子線加熱蒸着に用いた装置の概略. 電子銃から放出された熱電子がターゲットを加熱

する.

実験に用いたチャンバーは、図 3.2のMainチャンバーに電子線加熱蒸着装置を組み込んだよ

うな構造である。以下にその工程を述べる。LLチャンバーに試料を導入後、600 V、12 mA、

Arフロー量 1.8 sccm、圧力 3.0 × 10−2 Paの条件下で 1分間イオンミリング処理を行ない、表

面を清浄化した。真空環境下で試料を Mainチャンバーにトランスファーしてから、Cuを抵

抗加熱蒸着で成膜した。Mainチャンバーの到達圧力は 1 × 10−9 Torr程度であり、蒸着レート

が 0.5 Å/s程度になるよう電流量を調整した。その後、同一チャンバー内の電子線加熱蒸着装

置を用いて、Ni81Fe19 合金を成膜した。印加電圧 4.6 kVで、0.4 Å/s程度のレートになるよう

電流量を調節して蒸着した。なお、蒸着中は基板試料ホルダーに冷却水をフローすることで、

試料の過昇温を防いでいる。

Au/Tiは、スピンポンピング素子の電極端子と導波路を構成している。これらの蒸着時には、

到達圧力 10−8 Torr程度のチャンバー内で、印加電圧 3.9 kVとして、Ti蒸着時には 0.2 Å/s程

度のレート、Au蒸着時には 1 Å/s程度のレートになるよう電流量を調節して蒸着した。

3.2 微細構造素子作製

本論文では、ナノスケールあるいはミクロンスケールの加工を施した素子を用いて各種の測

定を行なった。この節では、これらの微細構造素子の加工手法について述べる。

3.2.1 電子線リソグラフィ

リソグラフィとは石版印刷を意味する語であるが、基板試料上に微細構造パターンを形成す

る場合にもこの語を用いる。電子線や紫外光の照射によってパターンを描画する手法を、それ

ぞれ電子線リソグラフィ、フォトリソグラフィという。電子線リソグラフィについてはこの項

で、フォトリソグラフィについては次の項で詳述する。

電子線の照射によって溶解性が変化する液状のレジストを塗布した基板試料上で、10 nm程

度の径に絞った電子ビームを走査してナノスケールのパターンを描画し、現像処理を施すこと
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で、基板試料の表面に微細構造を形成する手法が電子線リソグラフィである。本論文では、第

4章の細線素子のパターンを作製するのに電子線リソグラフィを用いた。電子線描画にはエリ

オニクス社の ELS-7700 を用いた。描画パターンは AUTODESK 社の AutoCAD を使って作

成した。

また、レジストには電子線を照射した領域が現像処理によって除去されるポジ型と、反対に

照射していない領域が除去されるネガ型がある。素子作製の工程に応じて以下の 3種類のレジ

ストを使い分けた。小面積をレジストで覆うようなパターンが必要な工程には、ネガ型レジス

トの ma-N2405 を用いた。電極パッドのような大面積の描画が必要な場合には、感光時間が

短いポジ型レジストの ZEP を、それ以外にはポジ型レジストの PMMA を用いた。以下にパ

ターン形成までの手順を示す。

(1) 基板試料の洗浄

基板表面が清浄でないとレジストが一様に塗布できず、パターン形成の精度が落ちる。

このため微細構造素子の基板試料の洗浄は非常に重要である。次の手順で行なうレジス

ト塗布の前に、基板試料をアセトンに浸して 10分間程度超音波洗浄を行ない、表面に

異物がないことを入念に確認した。

(2) レジストの塗布

基板試料上にレジストをスポイトで滴下してから、面内方向に試料を回転することで試

料上に一様な厚みのレジストを塗布した。この手法はスピンコートと呼ばれる。回転数

および回転時間を調整することで、適切な厚みで塗布することができる。用いたレジス

トによって以下のようにスピンコートの回転数および回転時間を変えた。

• ma-N2405: 回転数 5000 rpm、50秒間

• PMMA:回転数 3000 rpm、60秒間

• ZEP:回転数 4000 rpm、40秒間

(3) プリベイク処理

レジストを基板試料上に定着させるため、大気中でホットプレートを使って基板ごとレ

ジストを加熱した。電子線描画前に加熱処理することをプリベイクという。加熱処理の

条件は以下のとおりである。

• ma-N2405: 90℃、1分間

• PMMA: 180℃、5分間

• ZEP: 180℃、6分間

(4) エスペーサーの塗布

試料表面の大部分が絶縁性である場合には、電子線照射時にチャージアップが生じ、正

常にパターンが描画できないことがある。これを防ぐために、エスペーサーと呼ばれる

導電性の液を表面に塗布する必要がある。エスペーサーには電子線をよく透過し、また

電子線照射によって変性しにくい物質が用いられる。試料表面に絶縁体が露出している

工程では、エスペーサー 300Zを 2000 rpm、50秒間の条件でスピンコートし塗布した。
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このエスペーサーは水溶性であるため、電子線描画が終了したら、試料を純水に浸して

エスペーサーを除去してからレジストの現像処理を始める。

(5) 電子線描画

エリオニクス社の ELS-7700を用いて、10−5 Paの真空雰囲気下で、電子線照射による

パターン描画を行なった。素子作製時にはリソグラフィを複数回繰り返す必要があるた

め、基板上に形成した Au/Cr マークで描画位置を校正した。また、用いるレジストに

よって感光時間が異なるため、ドーズ量は以下のように設定した。

• ma-N2405: 2.2 C/m2

• PMMA: 8.6 C/m2

• ZEP: 2.2 C/m2

(6) 現像処理

リソグラフィの最終工程である現像処理では、ポジ型レジストを用いた場合には電子線

照射した部分を、ネガ型の場合には逆に照射していない部分を、現像液に溶解させ除去

する。レジストに応じた現像処理条件を以下に示している。なお、エスペーサーを用た

場合には純水に試料を浸し、風乾しててこれを除去してから現像処理を開始した。

• ma-N2405: 現像液 ma-D525に 2分間浸し、現像停止のため純水に浸してから風乾

する。

• PMMA: MIBK(methyl isobutyl ketone):IPA(isopropyl alcohol) = 1:3の混合液に 30

秒間浸し、現像停止のため IPAに浸してから風乾する。

• ZEP: 酢酸ペンチル (pentyl acetate) に 30 秒間浸してから、現像停止のため

MIBK:IPA = 1:9の混合液に 30秒間浸し、次いで IPAに浸してから風乾する。

3.2.2 フォトリソグラフィ

紫外光を露光することでレジストを感光させるフォトリソグラフィは、電子線ビームを走査

して描画する電子線リソグラフィと違い、描画パターンを反映したマスクの上から一様に光照

射することで露光するので、短時間で大面積のパターンを形成したい場合に適している。一方

で、照射光の波長より小さいスケールの描画は困難である。空間分解能は約 1 µmであり、電

子線描画に劣る。本論文では、第 5 章および第 6 章のスピンポンピング素子のパターンを形

成するのにフォトリソグラフィを用いた。描画にはナノシステムソリューションズ社のマスク

レス露光装置 D-light-DL1000RSを用いた。描画パターンは AutoCADで作成した。以下にパ

ターン形成までの手順を示す。なお、基板洗浄後から現像処理が完了するまでの工程は、レジ

ストが感光するのを防ぐため、紫外光をカットしたイエロールーム内で行なった。

(1) 基板試料の洗浄

電子線リソグラフィと同様、清浄な基板表面にレジストを塗布することが重要である。

基板試料をアセトンに浸して 10分間程度超音波洗浄を行ない、基板表面に異物がない
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ことを入念に確認した。

(2) プライマーおよびレジストの塗布とプリベイク処理

レジストを基板に定着しやすくする目的で、プライマー HMDS(hexamethyldisilazane)

を回転数 5000 rpm、40秒間のスピンコートで塗布した。続けて、プライマーを定着さ

せるため 80 ℃のオーブンで 10 分間加熱処理した。試料を十分冷ました後、紫外光で

感光するフォトレジスト AZ1500を回転数 5000 rpm、40秒間のスピンコートで塗布し

た。続けて、これを定着させるため 80℃のオーブンで 10分間加熱処理した。

(3) 露光

上述したマスクレス露光装置を用いて、大気中で露光処理を行なった。電子線リソグラ

フィの際と同様、基板試料上に形成したマークを使って描画パターンの位置を校正し

た。ドーズ量は 110 mJ/cm2 である。

(4) ポストベイクおよび現像処理

露光後は 115 ℃のホットプレート上で 2 分間加熱してから現像処理を行なった。現像

液に 1分程度浸し、描画した領域のレジストが溶解したことを目視確認してから、現像

停止のため純水に 1分間程度浸し、風乾した。

3.2.3 リフトオフ法

ここまで、薄膜試料の成膜法とリソグラフィによるパターン形成法を述べた。これらを組み

合わせることで、次章以降で扱う素子構造を作製できる。現像処理まで終えたリソグラフィ後

の試料上に薄膜を堆積させ、最後に残留レジストごとその上に堆積された薄膜を除去する (リ

フトオフ工程)ことで、リソグラフィ完了時にレジストが除去されていた領域にのみ薄膜が堆

積されるようなパターンが形成される。この手法をリフトオフ法という。図 3.4にリフトオフ

法の概要を示す。リフトオフ工程では、残留レジストが溶解するまで洗浄液に浸した後で試料

を風乾する。レジストに PMMA、ma-N2405、AZ1500を用いた場合はアセトンを、ZEPを用

いた場合は 1-メチル-2-ピロリドンを洗浄液として用いた。

3.2.4 Arイオンミリングによる微細構造の形成

リフトオフ法の適用が困難なケースとして、薄膜試料の作製に高温での熱処理が必要な場

合がある。加熱により残留レジストが変性してしまうと、リフトオフ工程で洗浄液に溶解し

にくくなるためである。実際、本論文で扱う Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の成膜時には、基板温度

を 600℃にするため、リフトオフ法で素子構造を作りこむことが難しい。このため、Pd添加

Fe-Rh合金薄膜およびこれを含む多層膜は、図 3.5に示すような工程でパターンを形成した。

はじめに基板上に直接成膜してから、薄膜試料を残したい領域だけレジストで覆われるように

リソグラフィを施す。この状態で Arイオンミリング処理し、レジストのない領域の試料を完

全に削ってしまう。最終工程として洗浄液で残留レジストを洗い流すことで、レジストで覆っ
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図 3.4: リフトオフ法の概要. (1)-(3):電子線リソグラフィあるいはフォトリソグラフィによって

基板試料上にレジストのパターンを形成する. (4)パターンの上から薄膜を堆積させる. レジス

トが除去されている領域では基板上に直接薄膜が堆積される. (5) 洗浄液で残留したレジスト

を溶解させ除去する. リソグラフィ完了時にレジストが除かれていた領域にのみ薄膜が堆積さ

れたパターンが形成される.

ていた領域には試料が残り、他の部分は基板が露出しているようなパターンが形成される。

3.3 測定手法

本論文で扱う各種の測定手法について述べる。

3.3.1 X線回折測定

Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の結晶構造を評価する目的で、X線回折 (XRD: X-ray diffraction)パ

ターンを測定した。回折ピークから格子面を同定し、面直方向および面内方向の結晶配向を決

定した。結晶粒径等の詳細な解析はしておらず、また単純な結晶構造を有する試料を扱ったた

め、XRD パターン解析専用のソフトウェアは使用していない。X 線装置として Rigaku 社の

SmartLabを使用し、X線源には Cu Kα線を用いた。測定時の試料配置等の詳細は第 4章に示

している。
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図 3.5: イオンミリングによるパターン形成法の概要. (1)-(3):パターン形成したい薄膜試料ある

いは多層膜試料を基板上に成膜してから,電子線リソグラフィあるいはフォトリソグラフィに

よってレジストのパターンを形成する. 残留レジストが無い領域では, はじめに成膜した試料

が露出している. (4)Arイオンミリングにより,露出した試料を削りきる. (5)洗浄液で残留した

レジストを溶解させ除去する. リソグラフィ完了時にレジストが残っていた領域にのみ薄膜が

堆積されたパターンが形成される.
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3.3.2 磁化測定

薄膜試料における磁気状態を調べるため、磁化測定を行なった。磁化測定には、超伝導量子

干渉素子 (SQUID) 磁力計 (Quantum Design 社、MPMS) あるいは SQUID を用いた試料振動

型磁力計 (SQUID-VSM、Quantum Design社、MPMS3)を用いた。磁場掃引測定では、MgO

単結晶基板の反磁性が印加磁場に比例して生じるため、MgO のみを測定した結果を用いて、

反磁性成分の差し引きを行なった。

3.3.3 電気抵抗測定

細線素子作製手順

第 4章で扱う細線試料の作製手順を図 3.6に示す。この試料を作製する際には、全工程で電

子線リソグラフィによるパターン形成を行なった。はじめに、4.1.1項にて成膜手順を述べる

Pd添加 Fe-Rh合金薄膜上に、Au/Cr二層膜からなる描画位置を合わせるためのマークを、リ

フトオフ法で作製した。成膜は抵抗加熱蒸着法で行なった。マークの描画面積は小さいため、

ポジ型レジストの PMMAを使ってリソグラフィを行なった。これらのマークを基準にして描

画位置を精密に決定することで、後の工程で作製する細線素子と Cu電極との相対位置のずれ

が防がれる。続いて、抵抗測定用の細線と Au/Crマークをレジストが覆うようにパターンを形

成した。小面積のレジストを残す工程であるため、ネガ型の ma-N2405をレジストとして用い

た。この試料に Arイオンミリング処理を施してから、残留レジストを除去する。これにより、

基板であるMgOが露出し、細線素子とマークのみが基板上に残った試料が得られる。最終工

程として、リフトオフ法で Cu薄膜電極を細線試料と接続するように形成した。成膜は抵抗加

熱蒸着法で行なった。抵抗測定時に導通をとりやすくするため、それぞれの端子は 100 µm ×
200 µmのパッドに繋げられている。このため最終工程での電子線描画面積は大きく、リソグ

ラフィでは短時間照射で機能するポジ型レジスト ZEPを用いた。

測定手法

第 4章で示す電気抵抗測定は、全て Quantum Design社の PPMSを用いて行なった。薄膜試

料の測定では、試料面に Agペーストで Auワイヤを接続して電極端子とした。細線素子試料

では、リフトオフ法で形成した Cu電極パッドに Agペーストで Auワイヤを接続するか、超

音波ボンディングによって Alワイヤを接続することで導通をとった。第 5章では、PPMSに

よる測定と、後述するプローバーシステム上での測定を併用した。PPMSでの測定時には、リ

フトオフ法で形成した Au電極に超音波ボンディングで Alワイヤを接続した。プローバー上

で測定した際には、探針を Au電極上にタッチダウンして導通をとった。

なお、先行研究では、サイズの制限された FeRh 合金素子に高密度の電流を印加した場合

に生じるジュール熱で、反強磁性相から強磁性相への相転移が誘起されることが示されてい
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図 3.6: Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の電気抵抗測定用の細線素子試料の作製手順. 図示されている

パターンは簡略化されており,サイズスケールは試料ごとに異なる.

る [85, 86, 92, 93]。断面積の小さい細線試料の抵抗測定を行なう際には、電流印加による相転

移への影響を考慮しておく必要がある。

本研究で抵抗測定時に印加した電流量は最大で、薄膜試料では 100 µA、細線試料では 0.5

µA であった。試料の断面積は、薄膜では 6.0 × 10−7cm2、細線では最小で 1.2 × 10−10cm2 で

あったので、その電流密度はそれぞれ 1.7 × 103 A/cm2、4.2 × 103 A/cm2 以下である。一方で、

先行研究で示された相転移誘起に必要な閾値電流密度は、これらより 4桁大きい 107 A/cm2 の

オーダーである [92]。このため、本研究で抵抗測定のために印加する電流から生じるジュール

熱は十分小さく、磁気相転移には影響を与えないと判断した。

3.3.4 スピンポンピング測定

第 5章と第 6章では、スピンポンピングによるスピン注入と、逆スピンホール効果の測定結

果を示す。この項では、これらの測定の詳細を述べる。
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素子作製手順

第 5章で扱う Pd添加 Fe-Rh合金薄膜のスピンポンピング測定素子は、Arイオンミリング

によるパターン形成と、リフトオフ法を繰り返し用いることで作製した。図 3.7に素子作製手

順の概要を示す。

図 3.7: Pd添加 Fe-Rh合金薄膜のスピンポンピング測定素子の作製手順. 多層膜試料は第 5章

で詳述する, 強磁性層と Pd 添加 Fe-Rh 合金層を含む積層構造である. 多層膜試料の矩形素子

(青)を Arイオンミリングで形成してから,繰り返しリフトオフ法により電極 (緑)および導波

路 (橙)を成膜,形成した.

はじめに示している多層膜試料とは、スピン注入源である強磁性体と、スピン注入対象であ

る Pd添加 Fe-Rh合金を含む積層構造である。この積層構造の詳細は 5.1.1項で述べる。3.2.4

で述べたように、Pd添加 Fe-Rh合金の成膜の際に加熱処理をするので、この多層膜試料をリ
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フトオフ法で整形することは困難である。このため、フォトリソグラフィによるパターン形成

後、Arイオンミリングによって長さ 210 µm、幅 10 µmの矩形素子を得た。図では省略してい

るが、次工程からパターン描画時の位置合わせに用いるマークも、同時にイオンミリングで削

り出している。

続けて、電圧信号を検出するための電極端子を矩形素子に取り付けた。電極パターンは矩形

素子の両端に重なる位置に形成されており、Auを定着しやすくするための下地層として Tiを

5 nm堆積させてから、Auを 150 nm堆積させた。これにより、矩形試料の二端子測定が可能

になる。なお、電極パッドの終端は Ground-Signal-Ground(G-S-G)が 150 µm間隔で並んだ探

針を接続できるように構成されている。このため Ground探針で接続するマイナス側の電極端

子は、Signal探針で接続するプラス側の端子を挟むように 2股に分岐している。

最後に、交流電流を印加する導波路を作製した。導波路は多層膜試料の矩形素子に交流磁場

を印加するために存在しており、矩形素子から離れていないところに導波路を設置しなければ

十分な強さの交流磁場が得られない。このため導波路は先に作製された電極端子の上を通る

が、印加電流の漏洩を防ぐため、導波路は電極とは絶縁されている必要がある。以上の理由

から、導波路は下地に絶縁層を挿入した Au(250 nm)/Ti(5 nm)/Al2O3(150 nm)の三層構造から

なっている。素子作製の全工程が終了してから、導波路と電流端子の間にリークが生じていな

いことを確認した。

なお、第 6章で扱う Ni-Cu合金を用いたスピンポンピング測定素子では、Ni-Cu合金の成膜

時に熱処理を行なわない。このため、はじめの多層膜試料の矩形素子を電子線リソグラフィを

用いたリフトオフ法で作製している。

測定系の構成

スピンポンピング測定に用いた装置群の構成を図 3.8に示す。測定素子を作りこんだ基板試

料は、プローバー台上に固定する。導波路および矩形素子との導通は、GGB社のピコプロー

ブ (G-S-G 探針) をそれぞれの Au 電極面に接触させることで確保している。素子に印加する

面内方向の直流磁場は、電磁石によって制御されている。磁極が試料周りを回転できる機構に

なっており、面内の任意の方向で磁場を掃引できる。室温より高温の温度領域 (302 K - 410 K)

では、基板試料の下に抵抗加熱ヒーターを取りつけ、基板上面に熱電対温度計を配置すること

で温度の制御および検出を行なった。10 - 290 Kの低温での測定は、1 × 10−6 Torr程度の圧力

に保った真空チャンバー中で温度制御を行なった。試料温度は基板直下のステージに配置され

た温度計で検出した。

導波路に印加する高周波信号はシグナルジェネレータから発振し、矩形素子の電圧信号は

ロックインアンプで検出している。また、173 Hzの低周波数の同期信号を別の信号発生器 (NF

社、WF1946)で発振し、シグナルジェネレータおよびロックインアンプの双方に参照信号と

して入力してある。このため、実際に導波路に印加される信号は、ギガヘルツ帯の高周波信号

に同期信号による振幅変調をかけたものである。ロックインアンプでは同期信号と等しい周波

数の成分のみが直流信号として検出されるため、同期信号と異なる周波数をもったノイズは低
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減される。

図 3.8: スピンポンピング素子の測定系の構成.

また、図 3.8の右下には多層膜試料中でのスピン輸送の模式図を示している。スピン注入源

の強磁性層 (FM)、逆スピンホール効果を生じる金属層 (Spin Hall Material)と、これらの間に

挿入された非磁性層 (Cu)の三層から多層膜試料が構成される場合を考える。導波路に高周波

信号を印加することで、試料位置ではエルステッド磁場による面直交流磁場 Hrf が生じる。面

内直流磁場を電磁石で制御し、掃引することで、共鳴磁場では FM層の強磁性共鳴が誘起され

る。第 3 章で示したように、磁気モーメントの歳差運動の緩和によって散逸する角運動量の

一部が、伝導電子スピン流として隣接する Cu層を介して Spin Hall Material層に注入される。

この層で逆スピンホール効果が生じると、面内方向の逆スピンホール電流による電位差を電圧

測定によって検出することができる。
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第 4章

Pd添加 Fe-Rh合金の磁化過程に依存
した電気伝導特性

本章では、反強磁性-強磁性相転移を示す Pd 添加 Fe-Rh 合金 (Fe(Rh, Pd)) 薄膜を対象とし

て、その相転移点近傍での磁気状態を電気伝導特性から明らかにすることを目的とした実験を

行なった。次章では、Pd 添加 Fe-Rh 合金薄膜の逆スピンホール効果の温度依存性を扱うが、

これに先立って、この物質の磁気状態がどのように温度変化するのかを明らかにしておく必要

がある。2.3節で述べたように、Fe-Rh合金系の相転移点近傍の温度領域では、反強磁性相と

強磁性相との共存状態が発現する。反強磁性ドメインと強磁性ドメインの空間分布の温度依存

性は、FeRh合金薄膜での X線磁気円二色性 (XMCD: X-ray Magnetic Circular Dichroism)分

光測定によって、強磁性ドメインの局所磁化を検出することで観察されている [94]。この報告

によれば、相転移温度周辺で形成される強磁性ドメインの大きさは 0.1-1 µm程度である。ま

た、XMCDの他に、試料サイズを制限した系での電気抵抗測定によっても、ドメインの大き

さや形成過程を推定できることが知られている [75]。

本研究では、相転移温度を下げる目的で少量の Pdを添加した Fe-Rh合金薄膜を用いて、サ

ブミクロンスケールの細線試料の電気抵抗値の温度依存性、磁場依存性を評価した。細線幅の

異なる試料での測定結果を比較することで、Pdを添加した試料においても、等原子比の FeRh

合金と同様のドメイン形成過程が発現していることが確認された。また、相転移点周りでの温

度ヒステリシスから求まるエネルギー損失量が、試料の細線幅に依存することがわかった。こ

のことは、試料サイズの制限によって生じるドメイン形成過程の変調を、定量的に評価できる

ことを示している。

本章の内容の一部は IEEE Transactions on Magnetics誌にて公表している [p1]。

4.1 薄膜試料の作製と評価

はじめに、本実験で作製した Pd添加 Fe-Rh合金薄膜について、その成膜手法を述べる。続

いて、薄膜試料の結晶性、磁性、電気伝導特性を評価した結果を示す。
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4.1.1 Pd添加 Fe-Rh合金の成膜

等原子比の FeRh合金薄膜では、反強磁性-強磁性相転移温度はおよそ 370 Kであり、その

前後に数十 K程度の温度幅をもって相転移を生じる。本章で述べる電気伝導特性の評価およ

び次章でとりあげるスピン輸送特性の評価を行なうには、より低い相転移温度を示し、400 K

以下で相転移が完遂する試料であることが望ましい。このため本研究では、相転移温度をよ

り低くすることを目的として、Pd を少量添加した合金試料を成膜した。組成が Fe47Rh50Pd3

である合金をターゲットとし、3.1.1項に述べた DCマグネトロンスパッタリング法で成膜し

た。金属種によるスパッタリングレートの違いから、組成が Fe47Rh53 である合金をターゲッ

トに用いると等原子比の FeRh合金薄膜が得られる。このため、今回用いた合金ターゲットか

らは、Rhの一部を Pdに置換した合金薄膜が得られることが期待される。基板には、FeRh合

金との格子マッチングがいいMgO(001)単結晶を用いた。到達圧力 4 × 10−7 Torr、Arガス流

量 70 sccm、基板温度 600℃、成膜時圧力 4 × 10−3 Torr、印加電力 15 Wの条件下で成膜し、

およそ 0.5 Å/secの堆積レートで、膜厚 60 nmの薄膜を作製した。成膜後、試料の原子配列の

規則化度向上を目的として、700℃で二時間、次いで 800℃で二時間の熱処理を行なった。

4.1.2 結晶性の評価

この Pd 添加 Fe-Rh 合金薄膜試料 (Fe(Rh, Pd)/MgO) について、結晶性を評価するため、X

線回折測定を行なった。図 4.1に、測定時の試料配置を示す。

図 4.1: X線回折測定時の試料配置と回転軸. 座標系は入射 X線が zx面内にあり,試料面が yz

面と直交するようにとる. MgO基板の a軸と x軸とがなす角を ϕ, 試料面と xy面がなす角を

ψ,入射 X線と試料面がなす角を θとしている.

まず、面直方向の配列を明らかにするため、ϕ = 0°、 ψ = 0°で 2θ スキャン測定を行なっ

た。この結果を図 4.2 に示す。MgO 単結晶基板のみを測定した結果を黒色で示しており、
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2θ = 42.9°、 94.0°で (002)、(004)のピークがそれぞれ検出された。これはMgOの c軸が面

直方向にあることと対応している。一方、橙色で示した Fe(Rh, Pd)/MgO試料での測定結果を

みると、MgO基板でみられたピークに加えて、2θ = 29.8°、 61.9°、 101.0°で Fe(Rh, Pd)の

(001)、(002)、(003)に対応するピークがそれぞれ検出されており、c軸が面直方向に配向して

いることがわかる。また、Feと Rhの原子配置がランダムである場合を考えると、全てのサイ

トが等価な体心立方構造となるため、(001)のピークは現れない。このため、(001)ピークが検

出されている今回の試料は、Fe原子、Rh原子が規則化して配列した B2構造をとっているこ

とがわかる。

図 4.2: Fe(Rh, Pd)/MgO試料とMgO単結晶基板の 2θスキャン測定. 回折強度は対数スケール

でプロットしている.

続いて、2θ スキャン測定では明らかにされない面内方向の配向を調べた。Fe(Rh, Pd)/MgO

試料について、ψ = 45°、 2θ = 62.39°で MgO(101)面の、ψ = 45°、 2θ = 42.72°で Fe(Rh,

Pd)(101)面の ϕスキャン測定を行なった。この結果を図 4.3に示す。MgO、Fe(Rh, Pd)はいず

れも立方晶系であり、90°毎にピークが生じていることから、これらは (101)、(01̄1)、(1̄01)、

(011) に対応している。また、MgO と Fe(Rh, Pd) のピークは面内に 45°ずれているため、

MgO[100]と Fe(Rh, Pd)[110]とが平行になるように配向している。MgOの格子定数は 4.212

Åであり、これは FeRh合金の格子定数 3.00 Åのおよそ
√

2倍であるために、このような配

向が生じている。以上から、今回作製した Fe(Rh, Pd)薄膜試料は B2構造の規則合金であり、

図 4.4に示すような方位に配向したエピタキシャル膜であることが確かめられた。
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図 4.3: Fe(Rh, Pd)/MgO 試料の MgO(101) 面と FeRh(101) 面での ϕ スキャン測定．回折強度

は対数スケールでプロットしている．

図 4.4: MgO 単結晶基板上にエピタキシャル成長した Pd 添加 Fe-Rh 合金薄膜の模式図.

MgO[100]と Fe(Rh, Pd)[110]が平行になるように配向している.
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4.1.3 磁気特性・電気伝導特性の評価

次に、この薄膜試料の磁化および電気抵抗率の測定を行なった。図 4.5に示している温度掃

引測定の結果をみると、磁化と電気抵抗率の双方において、昇温過程と降温過程とで異なる値

をもつことによる温度ヒステリシスが生じている。このヒステリシスは、低温側の反強磁性相

と、高温側の強磁性相との間での一次相転移に対応している。磁化の温度依存性から、強磁性

状態の飽和磁化は µ0MS =1.6 Tであり、相転移温度は昇温過程で 300 K、降温過程で 280 Kで

ある。一方、抵抗測定の結果をみると、強磁性状態、反強磁性状態の双方で温度と共に抵抗率

が増大しており、いずれの磁性相も金属導体であることを示している。相転移温度では、高温

側の強磁性状態の方が抵抗率が小さいために、抵抗率が温度の増大に伴って減少する。この抵

抗率の温度変化から得られる相転移温度は、昇温過程、降温過程ともに磁化測定で求めたもの

と一致する。

図 4.5: Pd添加 Fe-Rh薄膜の (a)磁化および (b)電気抵抗率の温度依存性．矢印は温度掃引の

方向を示している．磁化測定は 0.1 Tの面内磁場を印加して行なった．

続いて、相転移温度付近での磁化および電気抵抗率の磁場依存性を調べた。面直外部磁場を

掃引して測定した結果を図 4.6に示す。温度を一定にして磁場を印加した場合には、強磁性状

態が Zeeman効果によって相対的に安定化され、反強磁性相から強磁性相への相転移が誘起さ

れる。図 4.6には T = 240 Kでの磁場依存性を示しているが、磁化と電気抵抗率の双方で一次
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相転移に伴う磁場ヒステリシスが生じていることが確認できる。ヒステリシスが生じる磁場範

囲も磁化測定、抵抗測定で同一である。

図 4.6: Pd添加 Fe-Rh薄膜の (a)磁化および (b)電気抵抗率の面直外部磁場依存性. 矢印は磁場

掃引の方向を示している.

以上の測定から、薄膜試料での反強磁性-強磁性相転移を検出する際には、温度掃引測定、磁

場掃引測定のいずれにおいても、磁化測定および電気伝導測定の両方が有効であることが示さ

れた。

4.2 細線試料の電気抵抗測定

ここまで、温度および磁場掃引測定において、薄膜試料の電気伝導特性は磁気状態を反映し

ていることを確かめた。本節では、相転移点付近での磁性相の形成過程を明らかにするため、

この薄膜試料から加工したサブミクロンスケールの細線試料での電気抵抗測定を行なった。細

線試料の作製手順の詳細は 3.3.3項と図 3.6に示している。同一の薄膜試料から細線幅の異な

る試料を複数作製し、それぞれに電極を接続して電気抵抗測定を行なった。

4.2.1 細線試料における電気抵抗率の磁場・温度依存性

抵抗測定を行なった細線試料の走査電子顕微鏡像を図 4.7(a) に示す。細線試料の幅は 270

nm、電圧測定用の電極端子間の距離は 1600 nmである。この細線試料の電気抵抗を 4端子法
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で測定した。240 Kでの面内外部磁場掃引測定の結果を図 4.7(b)に、温度掃引測定の結果を図

4.7(c)に示した。

図 4.7: 幅 270 nm の細線試料の電気抵抗測定 [p1]. (a)MgO 基板上に形成した Pd 添加 Fe-Rh

薄膜の細線試料の走査電子顕微鏡像. 水色の箇所が Pd 添加 FeRh 合金細線に, 橙色の箇所が

Cu電極に対応している. (b)同試料の電気抵抗の 240 Kでの面内外部磁場依存性． (c)同試料

の電気抵抗の印加磁場なしでの温度依存性と,昇温過程のそれぞれの温度領域で想定される相

分離構造の模式図. 矢印は温度あるいは外部磁場の掃引方向を表す.

磁場掃引測定、温度掃引測定の両方で、反強磁性-強磁性相転移に由来する、掃引方向に依存

した電気抵抗値のヒステリシスが見られた。これらのヒステリシスの形状に注目すると、微細

加工前の薄膜試料のそれとは大きく異なっている。反強磁性相から強磁性相への転移が生じて

いる磁場増大過程、昇温過程では、小さなステップ状の抵抗変化が生じた。その一方で、強磁

性相から反強磁性相への転移が生じる磁場減少過程、降温過程では、非常に狭い磁場・温度範

囲で、抵抗値が大きく増大する変化がみられた。

これらの不連続な抵抗変化には、反強磁性ドメインおよび強磁性ドメインが形成する相分離

構造が影響していると考えられている [75]。薄膜試料では、転移点近傍で反強磁性相および強
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磁性相の双方が島状の分域を形成し、面内に共存している [76, 94]。電流経路上に抵抗率の異

なる多数の磁区が存在し、抵抗測定に寄与するため、局所的な磁区構造の変化は測定結果に反

映されにくい。結果として、薄膜試料では反強磁性-強磁性相転移に伴って連続的に抵抗が変

化する。一方で、細線幅が磁区程度まで微小化された試料では、反強磁性ドメインと強磁性ド

メインとが共存する相転移点近傍において、磁壁あるいは相境界が試料のエッジにトラップさ

れると考えられる。このような相分離構造が実現していれば、幅方向に一様な磁性相が形成さ

れるので、電気抵抗測定時の電流経路が長手方向に制限される。このため相境界の移動を伴う

反強磁性ドメイン、強磁性ドメインのサイズ変化が直接的に抵抗測定に反映され、不連続な抵

抗変化がみられるようになると考えることができる。

不連続な抵抗変化が、細線素子中で制限された相分離構造に由来するものであるとすれば、

ヒステリシス上の各点での磁気状態をより詳細に検討できる。ここでは温度掃引測定の結果に

着目し、昇温過程の温度領域ごとに想定される相分離構造を図 4.7(c)に示す。昇温に伴って連

続的に抵抗値が増大する 260 K以下では、反強磁性状態が発現している。さらに昇温していく

と、260 - 280 Kでは、非常に小さなステップをもって抵抗値が減少していく。この温度領域

では、薄膜の表面や基板界面に残留した強磁性領域 [69]などを起点として、強磁性ドメイン

が核形成され始める。形成された強磁性ドメインの大きさは細線幅と比較して十分に小さく、

島状の相分離構造が細線素子中で形成されていると考えることができる。このような状態では

電流経路が長手方向に制限されないため、局所的な相分離構造の変化が抵抗測定に寄与しにく

く、抵抗値は非常に小さいステップを示す。さらに温度を上昇させると強磁性ドメインが拡大

し、先に述べたように相境界が試料のエッジにトラップされた構造になり、より大きなステッ

プ状の抵抗変化が生じる。300 K以上では相転移が完遂し、昇温とともに抵抗値が連続的に増

大する金属的な振る舞いになる。

一方、降温過程では、256 K で急峻な抵抗値の増大がみられた。温度ヒステリシスのマイ

ナーループ測定時にはこの特徴が消失したことから、細線試料では反強磁性ドメインの核形成

が抑制されていると考えられる。基板との界面に低温まで強磁性状態が安定化された領域があ

るのと対照的に、高温まで安定化された反強磁性状態は薄膜試料中では発現しにくい [69]。こ

のため、反強磁性ドメインの核形成は主に、格子欠陥や不純物を起点として生じることにな

る。薄膜試料中に点在する核形成の起点の間隔に対して、細線試料のサイズスケールが十分小

さい場合には、反強磁性ドメインの核形成が起こりにくく、観測されたような過冷却状態が発

現すると考えられている [75]。

4.3 相転移に伴うヒステリシスの細線幅による変調

ここまで、薄膜試料と細線試料の電気抵抗値を比較し、サブミクロン細線ではサイズ効果が

抵抗測定に現れ、相転移に伴う磁性相の形成過程を議論できることを述べてきた。細線試料で

見られたサイズ効果は、試料サイズが形成されるドメインの大きさと同程度であることに起因

している。試料がドメインに対し十分に大きければ、薄膜試料と同様に連続的な抵抗変化が生
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じることが期待される。このため、試料サイズの変化に伴う抵抗-温度曲線の変調をみること

で、相転移点付近で形成される典型的なドメインサイズを推定できる。この節では、細線幅が

270 nm、660 nm、1160 nmである細線試料での抵抗の温度依存性を測定し、そのヒステリシ

ス形状を解析することで、試料サイズによる磁性相の形成過程の変調を定量的に評価できるこ

とを示した。

4.3.1 強磁性領域の体積分率の見積もり

幅方向に制限された相分離構造が細線試料で実現していると仮定すると、それぞれの相の分

域が細線の長手方向に直列に並んでいるとみなすことで、試料のうち強磁性状態が占める体積

分率を抵抗測定から見積もることができる。試料がすべて反強磁性状態、強磁性状態であると

きの電気抵抗値をそれぞれ RAF、RF と書けば、強磁性状態の体積分率を xとして、全体の試

料抵抗 Rは次の式で書ける。

R(T ) = x × RF(T ) + (1 − x) × RAF(T ) (4.1)

これを用いることで、抵抗測定から相転移点近傍での強磁性ドメインと反強磁性ドメインの

体積比を算出することができる。温度掃引測定においては、図 4.8に示したように、RAF(T )お

よび RF(T ) はそれぞれ、転移温度より低温および高温での測定値を直線近似して得た値を用

いた。

図 4.8: Pd添加 Fe-Rh薄膜の幅 270 nmの細線試料の電気抵抗の温度依存性 (図 4.7(c)より再

掲)からの,反強磁性状態の試料抵抗 RAF(T )および強磁性状態の試料抵抗 RF(T )の見積もり.

同一の薄膜試料から削り出して形成された、試料幅の異なる 3つの細線試料に対して抵抗測

定を行ない、上述の手順で強磁性領域の体積分率を算出した。この結果を図 4.9に示す。ヒス

テリシス形状を比較すると、特に降温過程で明確な変化がみられる。幅 270 nm の試料では、

全体の 61%にあたる体積が急峻に転移しているのに対し、幅 660 nmの試料ではこれが 20%

程度まで小さくなっている。幅 1160 nmの試料では加工前の薄膜試料に近いほぼ連続な転移
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が生じている。また、温度掃引に伴って生じる抵抗値のステップ状の変化は、細線幅が大きく

なるにつれて小さくなり、加工前の薄膜試料でみられる連続的な抵抗変化に近づいていく。

Baldasseroni らは、XMCD 分光測定および X 線磁気線二色性 (XMLD: X-ray Magnetic

Linear Dichroism)分光測定によって、FeRh合金薄膜表面の磁気状態の空間分布を明らかにし

ている [76]。この報告によれば、反強磁性-強磁性相転移温度付近では、強磁性ドメインおよ

び反強磁性ドメインの典型的な大きさはぞれぞれ 550 nm、300 nm程度であるとされる [76]。

抵抗変化の顕著な違いがみられた 3つの試料の細線幅は、これらのドメインサイズの前後に相

当する。この結果から、本実験で作製された Pd添加 Fe-Rh合金薄膜では、報告のある等原子

比 FeRh合金薄膜と同程度のサイズスケールの分域構造が、相転移温度付近で発現しているこ

とが明らかになった。

図 4.9: 細線幅が 270 nm. 660 nm. 1160 nm の試料での抵抗測定から求めた強磁性体積分率

[p1]. 矢印は温度掃引の方向を示す.

4.3.2 相転移に伴うエネルギー損失量の細線幅依存性

ここまでの測定から、反強磁性-強磁性相転移点近傍での試料抵抗の温度変化は、試料サイ

ズによって変調されることが確かめられた。この項では、相転移現象に現れる試料のサイズ効

果を定量的に評価する目的で行なった解析を示す。硬強磁性体の M-H ヒステリシスで生じる

エネルギー損失と同様に、反強磁性-強磁性間の一次相転移で生じるヒステリシスの周りでも

損失が生じている。強磁性体のヒステリシス損が磁化反転過程によって特徴づけられるのと同

様に、反強磁性-強磁性相転移でのヒステリシス損は、相転移に伴う磁性相の形成過程に影響

される。この損失の大きさを細線化した試料で求めることで、試料サイズの制限によるドメイ

ン形成過程の変調を、定量的に評価できることを示した。

Fe-Rh 合金系では、外部磁場を印加することで反強磁性-強磁性相転移温度が低下する。こ

の外部磁場による相転移温度の変調から、式 (4.2)を用いて、強磁性状態と反強磁性状態との
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エントロピー差分 ∆S = S F − S AF を決定することができる。

dTtr

µ0dHext
= −∆M
∆S

(4.2)

ここで、∆M = MF − MAF = MF は強磁性状態と反強磁性状態での磁化の差分である。この

式は、Ttr で反強磁性状態と強磁性状態の自由エネルギーが等しいとし、また Ttr の周辺で ∆M

と ∆S が一定であるとみなすことで導出される。

今回作製した Fe(Rh, Pd) 薄膜では、図 4.10(a) に示すように、磁化測定から昇温過程、降

温過程それぞれでの相転移温度を決定した。印加する面内外部磁場 µ0Hext を変えて磁化測定

を行なうことで求めた、印加磁場と相転移温度の相関を図 4.10(b) に示す。昇温過程での反

強磁性相から強磁性相への転移温度 (TAFM−FM)、降温過程での強磁性相から反強磁性相への

転移温度 (TFM−AFM) の両方が、外部磁場に対して線形に降下しており、その勾配はいずれも

−9.78 ± 0.10 K · T−1 であった。磁化測定から求めた ∆M を用いて、今回の薄膜試料のエント

ロピー差分は ∆S film = 130.1 ± 1.3 mJ · cm−3 · K−1 と求まった。これは、FeRh 合金のバルク

(138 mJ · cm−3 · K−1)、薄膜試料 (140 mJ · cm−3 · K−1)で報告されている値から見ても妥当な大

きさであるといえる。

図 4.10: (a) 面内印加磁場 0.1 T での Pd 添加 FeRh 薄膜の磁化-温度曲線 (図 4.5(a) より再掲)

と、dM/dT のピーク位置から求めた昇温過程 (TAFM−FM), 降温過程 (TFM−AFM) での相転移温

度. (b)面内印加磁場と相転移温度の相関 [p1].

細線化した試料については、磁場掃引時と温度掃引時の電気抵抗測定からエントロピー差分

を導出した。外部磁場 µ0Hext = µ0H1、µ0H2 を印加したときの相転移温度を T1、T2 とすると、

次の式から ∆S が得られる。

µ0H1∆M + T1∆S = µ0H2∆M + T2∆S (4.3)

幅 270 nm の細線試料での面内磁場掃引時、温度掃引時の電気抵抗測定の結果は図 4.7(b)、
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(c)で示した。強磁性相から反強磁性相への転移が生じている磁場低減過程、降温過程では、試

料体積の 60.7%の相転移に相当する非常に急峻な抵抗変化が生じる。この点を相転移点とす

ることで、細線試料の ∆S が決定できる。磁場掃引測定の相転移点での印加磁場、温度はそれ

ぞれ µ0H1 = 1.46 T、T1 = 240.0 Kであり、温度掃引測定の相転移点での印加磁場、温度はそ

れぞれ µ0H2 = 0.00 T、T2 = 256.6 Kであった。これらを式 (4.3)に代入することで、∆S wire =

113±13mJ·K−1·cm−3 と求まった。細線加工前の試料について磁化測定から得た値 ∆S film と比

較すると小さい値であったが、これはミリング加工による相転移温度の低下と関連している可

能性がある。Kushwahaらの報告では、Pdを多く添加し、反強磁性-強磁性相転移温度が 200

K程度である薄膜試料では、磁場による相転移温度の変調が等原子比 FeRh合金より大きく、

式 (4.2)から考えるとより小さな ∆S を有することに対応する [95]。これから、相転移温度が

低い場合には磁性相間のエントロピー差分は小さくなると期待される。今回の実験では、イオ

ンミリングでの細線加工によって相転移温度が下がった細線試料で、∆S wire が ∆S film より小

さな値を示していると理解できる。

細線加工前の薄膜試料と細線試料の両方が相転移に伴うヒステリシスを生じていることか

ら、これらのヒステリシスの周辺を回るように外場を操作したときにはエネルギー損失が生じ

るはずである。磁化の温度依存性 M(T ) が与えられている場合には、このエネルギー損失量

Q′ は温度ヒステリシス周りの経路積分をとって式 (4.4)で書ける。

Q′ =
∮

S (T )dT =
∆S
∆M

∮
M(T )dT (4.4)

ここで、∆S と ∆M はヒステリシスが開いている温度範囲では定数であると仮定した。∮
M(T )dT は、M − T 曲線のヒステリシス面積に相当する。図 4.10(a)の磁化-温度曲線から算

出した薄膜試料のエネルギー損失量は Q′film = 2.86 ± 0.03 J · cm−3 であった。

細線化した試料では、図 4.9 で示した強磁性状態の体積分率の温度依存性 x(T ) を用いた。

式 (4.4)を書き直すと以下のようになる。

Q′wire = ∆S wire

∮
M(T )
∆M

dT = ∆S wire

∮
x(T )dT (4.5)

図 4.9のヒステリシス面積を求めることで、それぞれの細線試料のヒステリシス損失が得ら

れた。これを表 4.1に示す。いずれの細線試料でも薄膜試料と比較して大きな損失が生じてお

り、かつサイズが小さいほど損失量が大きくなっている。硬強磁性体では M-H ヒステリシス

周りでエネルギー損失を生じるが、これには磁区間の境界である磁壁の移動が寄与している。

Fe(Rh, Pd)の反強磁性-強磁性相転移では、反強磁性ドメインと強磁性ドメインの間の相境界

が、同様の役割を担っていると考えられる。相転移が進行する過程での磁性相の形成過程が

試料サイズによって制限されることで、より大きなヒステリシス損失が生じていると理解で

きる。
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表 4.1: 薄膜試料および細線試料での温度ヒステリシス損失.

細線幅 270 nm 660 nm 1160 nm (薄膜試料)

Q′ [J·cm−3] 3.39 3.31 3.08 2.86

4.4 本章の小括

この章では、Pd添加 Fe-Rh合金の薄膜試料および細線試料の電気伝導特性から、相転移点

周辺での相分離構造を議論した。まず、MgO(001)基板上にエピタキシャル成長した Pd添加

Fe-Rh合金薄膜において、磁化および電気抵抗率の磁場・温度依存性が、試料の磁気状態を反

映していることを確認した。試料サイズを制限した素子では、相転移温度周辺での相分離構造

の変調が抵抗の温度変化に現れる。サイズの異なる試料での抵抗変化の詳細から、温度掃引時

の典型的な強磁性ドメインの大きさが推定できることを示した。また、抵抗測定の結果から温

度ヒステリシス周りのエネルギー損失量を見積もり、試料細線幅に依存したドメイン形成過程

の変調を定量的に評価できることを示した。
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第 5章

Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の逆スピン
ホール効果の測定

この章では、前章で扱った Pd添加 Fe-Rh合金 (Fe(Rh, Pd))薄膜を対象として、スピン流-電

流変換現象の評価を行なった。近年の理論および実験研究から、磁性体中のスピン流の輸送特

性は、スピン揺らぎの大きさに依存して変調されうることが指摘されている。特に、スピン揺

らぎが大きく変化する磁気相転移点近傍では、非線形磁化率の温度変化に由来するスピンホー

ル効果の変調 [33, 36]や、交流スピン磁化率の増大に伴うスピンポンピングでのスピン流注入

効率の増強が報告されている [34, 37, 38]。これらのスピンゆらぎ由来のスピン流物性に関す

る研究は、スピンホール効果の大きさを制御する手法としてだけでなく、磁気相転移を電気的

に、比較的簡便に検出する手法として注目されている [38, 40]。

相転移点近傍におけるスピン流-電流変換現象は、これまで、強磁性相と常磁性相などの、

「磁気秩序相」と「無秩序相」との間の二次相転移過程を調べることで見出されてきた。今回

対象とする Fe(Rh, Pd) 薄膜では、反強磁性相と強磁性相との間の一次相転移が生じる。その

ため転移点付近でのスピンゆらぎの温度変調が異なることが期待されるのに加えて、反強磁性

ドメインと強磁性ドメインの共存状態が発現されることで、これまでとは異なる混合相でのス

ピン輸送特性を明らかにできる可能性がある。

本章では、強磁性体からスピンポンピング法により Fe(Rh, Pd)薄膜へスピン注入を行い、ス

ピン流から電流への変換現象である逆スピンホール効果の検証を行なった。温度掃引測定の結

果から、相転移温度でスピン流物性が大きく変調されることが明らかになった。特に、強磁性

体からのスピン注入効率を特徴づける有効スピンミキシング伝導度は、Fe(Rh, Pd)薄膜の反強

磁性-強磁性相転移温度の近傍で、二次相転移を示す強磁性体のキュリー点の場合と比べて一

桁以上大きく増大されることが分かった。また、スピン流から電流への変換効率も、相転移点

付近において変調を受け、極大値をとることが分かった。これらの実験結果を、相転移点近傍

でのスピン揺らぎおよび磁気状態と関連づけて議論する。
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5.1 試料作製

この章で扱う実験では、Al2O3/Ni81Fe19(Ni-Fe)/Cu/Fe(Rh, Pd)の多層膜構造を用いて、強磁

性体 Ni-Feから Cuを介して Fe(Rh, Pd)へスピン流を注入し、さらに Fe(Rh, Pd)内での逆ス

ピンホール効果による出力電圧の検出を行った。この節ではまず、測定素子の作製手順を述べ

る。続いて、反強磁性-強磁性相転移温度を決定するために測定した、Fe(Rh, Pd) 薄膜の磁化

および電気抵抗率の温度依存性を示す。

図 5.1: (a) 作製した多層膜構造. Fe(Rh, Pd) 層を含む試料 (Fe(Rh, Pd) sample) と, これを除い

た参照試料 (reference)を成膜した. (b)スピンポンピング素子の走査電子顕微鏡像. 黄色の部分

が導波路に,黄緑色の部分が電極端子に,青色の部分が三層膜試料に対応している. 電極端子は

多層膜試料の矩形素子と電気的に接続されている一方で,交流磁場を発生させるために印加す

る高周波電流の導波路は,それらからは絶縁されている.
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5.1.1 スピンポンピング素子の作製

Fe(Rh, Pd) 薄膜は、4.1.1 項で述べた手法で、MgO(001) 単結晶基板上に 60 nm 成膜した。

この薄膜試料に対して、Ar イオンミリングによる表面の清浄化、抵抗加熱蒸着での Cu の成

膜、電子線加熱蒸着での Ni-Feの成膜を真空チャンバー内で連続して行なった。これらの成膜

手順の詳細は 3.1.3項にて示した。この上から酸化保護膜として Al2O3 を 3 nmスパッタリン

グ法で成膜し、スピンポンピング測定用の多層膜試料を作製した。ここで、Cu層は Ni-Fe層

と Fe(Rh, Pd) 層との間の直接的な層間交換相互作用を遮断する目的で挿入されている。この

試料の積層構造を図 5.1(a)に示す。また、Fe(Rh, Pd)層を含まない参照試料として、3 nmの

Al2O3 でキャップされた Ni-Fe(10 nm)/Cu(10 nm)の二層膜を SiO2/Si基板上に作製した。

これらの多層膜試料から、3.3.4項に示す手順でスピンポンピング測定用の素子を作製した。

この素子の走査電子顕微鏡像を図 5.1(b)に示す。多層膜試料は 210 µm×10 µmの矩形に成形

され、直流電圧測定用の電極端子に接続されている。また、この電極と絶縁された高周波電流

用の導波路を、多層膜試料を挟む形で設置している。このスピンポンピング法を用いた逆スピ

ンホール効果の測定原理および測定手法については、2.2節および 3.3.4項を参考にされたい。

5.1.2 Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の磁化および電気抵抗率

まず、スピンポンピング測定に先立って、Pd添加 Fe-Rh薄膜および細線における磁化およ

び電気抵抗率の温度依存性から反強磁性-強磁性相転移温度を決定した。細線形状への加工前

の Fe(Rh, Pd)薄膜単層での磁化測定結果を、昇温過程での磁気状態の模式図と合わせて図 5.2

に示す。反強磁性-強磁性相転移に対応する温度ヒステリシスが生じており、相転移温度は昇

温過程で 345 K、降温過程で 320 Kであることがわかった。前章でみたように、Fe(Rh, Pd)薄

膜では、相転移点の付近で反強磁性ドメインと強磁性ドメインが共存している。温度ヒステリ

シスの昇温過程をみていくと、250 K以下の低温域では試料は反強磁性状態であり、昇温して

いくと反強磁性相の中に強磁性ドメインが核形成され、分散した磁気状態が発現する。さらに

昇温することで強磁性ドメインが拡大成長する過程を経て、390 K以上では相転移が完遂し強

磁性状態になっていることがわかる。

次に、スピンポンピング測定に用いた矩形素子と同じ細線幅に加工した試料における相転移

温度の同定を行った。測定では、4端子法での電気抵抗測定を行ない、昇温過程での電気抵抗

率の温度依存性を求めた。この結果を図 5.3(a)に示す。また、図中図には電気抵抗率の温度微

分 dρxx/dT を示している。反強磁性相、強磁性相ともに金属導体であり、低温相である反強磁

性状態の方が強磁性状態より高い電気抵抗率を示すために、dρxx/dT は相転移温度で負のピー

クをとる。このピーク位置から、昇温過程での細線試料の相転移温度は Ttr =333 Kと見積も

られた。図 5.2に示した薄膜に比べて相転移温度が若干異なるのは、イオンミリングでの加工

処理の影響と考えられる [96]。
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図 5.2: スピンポンピング測定に用いた Pd 添加 Fe-Rh 合金薄膜の単層試料の磁化の温度依存

性と,昇温過程での磁気状態の模式図.

図 5.3(b)に実際に逆スピンホール効果の検出に用いた、Ni-Fe/Cu/Fe(Rh, Pd)の三層膜から

なる矩形素子の 2端子抵抗の温度依存性を示す。Fe(Rh, Pd)、Cuおよび Ni-Feのいずれも金

属導体であるため、昇温に伴って試料抵抗は増大するが、相転移温度において、Fe(Rh, Pd)層

の抵抗率が減少するために、試料抵抗もわずかに減少することが予想される。図 5.3(b)の測定

結果から、三層膜試料中での Fe(Rh, Pd)層の相転移温度が、図 5.3(a)で求めた Ttr と一致する

ことを確かめた。
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図 5.3: (a) 幅 10 µm, 長さ 800 µm の Pd 添加 Fe-Rh 薄膜の矩形試料で測定した, 昇温過程で

の縦抵抗率の温度依存性と,見積もられた相転移温度 Ttr = 333 K.図中図には抵抗率の温度微

分を示しており, 極小値をとる温度が相転移温度に対応する. (b) 幅 10 µm、長さ 200 µm の

Ni-Fe/Cu/Fe(Rh, Pd)試料の二端子抵抗の温度依存性．
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5.2 有効ダンピング係数、有効スピンミキシング伝導度の温度

依存性

5.2.1 強磁性共鳴線幅の評価

スピンポンピングにより Fe(Rh, Pd)層へ注入されたスピン流量を評価するため、注入源であ

る強磁性体の磁気緩和係数（ダンピング係数）を調べた。一般に強磁性共鳴は、ベクトルネッ

トワークアナライザを用いた共鳴吸収測定によっても検出できる。しかしながら、本実験で用

いた三層膜試料では、スピン流源として用いた Ni-Feだけでなく、Fe(Rh, Pd)も、相転移温度

以上では強磁性共鳴を生じることに注意が必要である。特に今回の測定試料では、Fe(Rh, Pd)

層の方が Ni-Fe層より体積が大きいために、高温領域では Fe(Rh, Pd)の共鳴吸収が重畳して

しまい、ベクトルネットワークアナライザを用いて Ni-Feの共鳴線幅を正確に評価することが

非常に困難である。

そこで今回の実験では、スピン整流効果による電圧信号を利用して、Ni-Feの強磁性共鳴線

幅の評価を行なった。スピン整流効果とは、高周波数帯の磁化ダイナミクスから直流の電圧

信号が生成される現象をいう [97, 98]。磁化の歳差運動が励起されている場合には、異方性磁

気抵抗効果のために、磁化方向に応じて試料抵抗が時間変化する。試料中に高周波電流が生

じていれば、試料抵抗との積の時間平均をとることで有限の直流電圧が検出されうる。この

スピン整流効果による電圧信号の大きさは、強磁性体の異方性磁気抵抗効果の大きさに依存

する。Ni-Fe 合金は Fe-Rh 合金系と比較して一桁程度大きな異方性磁気抵抗効果を生じるた

め [99, 100]、スピン整流効果においては、高温領域であっても Ni-Feの強磁性共鳴に由来する

信号を明確に検出できる。

強磁性共鳴線幅を評価するため、スピン整流効果から生じる電圧信号が最大になる面内磁

場角度、θ = 45°での電圧測定を行なった。測定配置の模式図を図 5.4(a) に示す。以下に示

す結果は全て昇温過程で測定されたものである。図 5.4(b)には、周波数 9 GHz、入力電力 20

dBm(100 mW)の高周波信号を導波路に印加して、面内磁場を掃引したときの 200 Kでの電圧

信号を示す。共鳴磁場に対して対称なローレンツ関数と、反対称である微分ローレンツ関数の

和である次の式でのフィッティングにより、Ni-Feの強磁性共鳴線幅 ∆を決定した。

V(H) = VSym
∆2

(H − H0)2 + ∆2
+ VAsym

(H − H0)∆
(H − H0)2 + ∆2

+ Const. (5.1)

ここで、V(H)は磁場強度の関数として得られる測定電圧値、VSym、VAsym は対称成分およ

び反対称成分の振幅、H0 は強磁性共鳴磁場を表す。

図 5.4(c)に、昇温過程の各温度で 9 GHzを印加した場合の電圧スペクトルを示す。この図

からも分かるように、図 5.3(a)で求めた Ttr = 333 Kの周辺で、出力スペクトルの線幅の明ら

かな増大が観測された。
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図 5.4: (a)面内磁場角度 θ = 45°で電圧測定した際の測定配置の模式図 . (b)高周波信号の印加

周波数 9 GHz,入力電力 20 dBmで測定した 200 Kでの電圧信号. 式 (5.1)によるフィッティン

グ曲線を併せて示している. (c) 昇温過程の各温度での三層膜試料の電圧信号. 周波数 9 GHz,

入力電力 20 dBmの高周波信号を印加して測定している. 電圧信号はオフセットしてプロット

してある.

5.2.2 有効ダンピング係数の決定

上述した手順で、昇温過程の各温度、各周波数での Ni-Feの強磁性共鳴線幅 ∆を求めた。磁

化ダイナミクスにおける緩和の強さを特徴づける有効ダンピング係数 αeff は、次の式で求めら

れる。
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µ0∆ =
2παeff

γ
f + µ0∆0 (5.2)

γは磁気回転比、 f は印加される交流磁場の周波数、∆0 は強磁性体の界面状態に起因して現

れる、周波数に依存しない定数項である。測定温度は 20 Kから 395 Kまで掃引し、各温度で

6 - 11 GHz の印加周波数で同様の強磁性共鳴測定を行ない、有効ダンピング係数 αeff を求め

た。図に示すように、強磁性共鳴線幅 ∆が印加周波数 f に対して線形に増大する周波数帯で

の勾配の大きさから、式 (5.2)にしたがって有効ダンピング係数 αeff を算出した。

図 5.5: T = 200 Kでの Ni-Fe/Cu/Fe(Rh, Pd)三層膜試料および Ni-Fe/Cu二層膜試料での Ni-Fe

の強磁性共鳴線幅の印加周波数依存性.

図 5.6に、Ni-Fe/Cu/Fe(Rh, Pd)三層膜および参照試料である Ni-Fe/Cu二層膜試料の各温度

での αeff を示した。Fe(Rh, Pd)を含まない二層膜試料では温度に対してほとんど一定であった

のに対して、三層膜試料では相転移温度 Ttr = 333 K の近傍で急峻なピーク構造が見られた。

詳細なメカニズムの考察は 5.2.3項で行なう。

5.2.3 有効スピンミキシング伝導度の決定

Fe(Rh, Pd) 層に注入されたスピン流は、参照試料と比較したときの緩和係数の増分から

見積もることができる。接合界面でのスピン輸送を特徴づける有効スピンミキシング伝導

度 g↑↓eff は、Ni-Fe/Cu/Fe(Rh, Pd) 三層膜試料、Ni-Fe/Cu 二層膜試料での有効ダンピング係数

αeff, Ni-Fe/Cu/Fe(Rh,Pd)、αeff, Ni-Fe/Cu と以下の式で関連づけられる。

g↑↓eff =
(
αeff, Ni-Fe/Cu/Fe(Rh,Pd) − αeff, Ni-Fe/Cu

) 4πMStNi-Fe

gµBµ0
(5.3)

ここで、g は Landé の g 因子、µB はボーア磁子、MS と tNi-Fe は Ni-Fe の飽和磁化と膜厚

である。昇温過程での g↑↓eff の温度依存性を図 5.7に示す。式 (5.3)の右辺で温度に依存して大
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図 5.6: Ni-Fe/Cu/Fe(Rh, Pd) 三層膜試料および Ni-Fe/Cu 二層膜試料での Ni-Fe の有効ダンピ

ング係数の昇温過程での温度依存性.

きく変調するのは αeff, Ni-Fe/Cu/Fe(Rh,Pd) であるため、これと類似した温度依存性がみられる。そ

れぞれの温度領域での g↑↓eff の振る舞いを詳細にみていく。まず、反強磁性状態である 250 K

以下の低温領域では、g↑↓eff ∼ 7 × 1019 m−2 程度であり、昇温に伴ってゆるやかに増大する。強

磁性相への相転移温度に差しかかると、最大で g↑↓eff = 9.5 × 1020 m−2 と、低温領域と比較して

一桁以上大きな値をとることが分かった。さらに Ttr より高温側の、試料中で強磁性状態が支

配的になる温度領域では、昇温に伴って急速に減少していき、反強磁性状態よりも小さい値

g↑↓eff ∼ 4 × 1019 m−2 をとることが分かった。

近年の実験研究から、Fe20Ni80/Fe50Mn50 などの強磁性体と反強磁性体の接合系では、反強

磁性体のネールベクトルの方向に依存して強磁性体の磁気モーメントの緩和係数が変調される

ことが報告されている [101]。この緩和係数の変調効果は、反強磁性体の局所磁気モーメント

へのスピン移行トルク (STT: Spin Transfer Torque)に由来しており、注入されるスピン流の偏

極方向と反強磁性体の局所磁気モーメントが直交しているときに変調効果は最大になることが

知られている。

Fe(Rh, Pd)の場合を考えると、発現している磁性相の種類によって STTの影響は変化する

ことが予想される。高温側における強磁性相が発現している場合では、Fe(Rh, Pd)の磁気モー

メントは外部磁場と平行になり、スピン流の偏極方向とも平行配置をとる。一方、低温側にお

ける反強磁性相では、磁気モーメントの方向は外部磁場による影響を受けにくい。Martiらの

先行研究では、9 T以下の磁場下では反強磁性相の Néelベクトルは磁場方向に依存しないこ

とが示されている [102]。反強磁性相の Néelベクトルは磁場下冷却することで制御できるが、

今回の実験では冷却時に磁場を印加していないため、磁気モーメントは配向していないと考え



5.2 有効ダンピング係数、有効スピンミキシング伝導度の温度依存性 71

図 5.7: Ni-Fe/Cu/Fe(Rh, Pd)三層膜試料の有効スピンミキシング伝導度の昇温過程での温度依

存性.

られる。よって外部磁場の方向に依存しないランダムな方向に磁気モーメントが向いているた

め、強磁性相の場合に比べて、STTによる磁気モーメントの緩和が増大すると考えられる。実

際、相転移温度から離れた領域での g↑↓eff をみると、Fe(Rh, Pd)が反強磁性状態にある低温領域

の方が、強磁性状態にある高温領域と比較して大きくなっている。

また、両方の磁性相が混在している相転移点付近では、STTの影響は強磁性相と反強磁性相

の中間値をとるはずである。しかし、図 5.7に示した実験結果では、相転移温度周辺で中間値

よりもはるかに大きな g↑↓eff が観測されていることから、STTによる緩和定数の増大効果は無視

できるほど小さいことが分かる。

そのため、今回 Fe(Rh, Pd)の転移点付近で観測された緩和定数の急激な増大効果は、2.2.4

項で述べたような、スピン吸収体の交流磁化率の増幅に由来するものと考えられる [34]。そこ

で、従来研究との比較を行うために、強磁性-常磁性相転移点 [37, 103]および反強磁性-常磁性

相転移点 [38, 104, 103]でのスピンミキシング伝導度の増分をまとめて、表 5.1に示した。こ

こから、Fe(Rh, Pd)では、その他の磁性体における相転移に比べて、1桁程度大きな増分が観

測されていることが分かった。

スピンポンピング法を用いて金属磁性体にスピン流を注入する際には、伝導電子による輸送

(ET: electric transport)と、金属強磁性体中での磁化の励起による輸送 (MT: magnonic transport)

の 2 つの寄与が混在している [105]。これらの 2 つの輸送プロセスは、図 5.8 に示すように、

試料構造を変えることで強度を変化させることができる [104]。

強磁性体/金属磁性体二層膜のように、スピン流源と直接接合した場合には、ETとMTの双

方によるスピン流輸送が混在している [106]。一方、Cuなどの非磁性金属を中間層として挿入
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表 5.1: 磁気相転移温度での g↑↓eff の増分の比較．

物質 Fe(Rh, Pd) Ir20Mn80 [38] Ir20Mn80 [104] Fe25Pt75 [37] BiFeO3 [103]

磁性相 AFM-FM AFM-PM AFM-PM FM-PM AFM-PM

相転移の次数 1st order 2nd order 2nd order 2nd order 2nd order

Cu層の挿入 Yes Yes No No No

スピン流輸送 ET ET ET +MT ET +MT MT

∆g↑↓eff [m−2] 9 × 1020 5 × 1018 1.2 × 1020 1.0 × 1020 0.7 × 1020

図 5.8: (a)強磁性体/金属磁性体の二層構造および (b)強磁性体/非磁性金属/金属磁性体の三層

構造でのスピン注入の模式図.

した試料（例えば、強磁性体/非磁性金属/金属磁性体の三層構造）の場合には、非磁性金属中

では ETによるスピン輸送のみが生じるため、MTが抑制され ETが支配的になることが予想

される。

反強磁性体 Ir20Mn80 合金へのスピン注入に関する先行研究では、ETおよびMTの両方が、

相転移温度でのスピンミキシング伝導度の増大に影響することが示された [38, 104]。また、

Ni-Fe/Ir-Mn試料と Ni-Fe/Cu/Ir-Mn試料とでの比較から、ETと比較してMTがスピンミキシ

ング伝導度の増大により大きく寄与することが指摘されている。

ここで、我々の Fe(Rh, Pd)薄膜での測定結果を見ると、スピン流源である Ni-Feと Fe(Rh,

Pd)の間に Cu層を挿入しているため、ETが支配的であると考えられる。それでもなお、他の

二次相転移物質と比較して、一桁程度大きな g↑↓eff の増大がみられた。

これらの結果から、Fe(Rh, Pd) 薄膜では二次相転移材料と比較して、相転移点近傍におい

て、はるかに大きな交流スピン磁化率の変化が生じていることが推察される。
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5.3 逆スピンホール効果の検出

この項では、Fe(Rh, Pd)薄膜で生じる逆スピンホール効果の検出実験について述べる。スピ

ンポンピングにより生じたスピン流は、接合界面に垂直な方向、すなわち試料の面直方向に流

れる。Fe(Rh, Pd)の逆スピンホール効果が生じれば、これが面内方向の電流へと変換される。

5.3.1 逆スピンホール電圧の測定配置

図 5.9(a)に、逆スピンホール効果検出時の測定配置を示す。スピン流の直流成分の偏極方向

は、面内直流磁場 µ0Hと平行である。逆スピンホール電流は面直に流れるスピン流とスピン偏

極方向との外積方向に生じるので、電圧端子と垂直な面内磁場を印加した配置 (θ = 90° )で、

逆スピンホール信号は最大になる。この配置で、周波数 9 GHz、入力電力 22 dBm(158 mW)

の交流電流を印加し、面内磁場を掃引しながら電圧測定を行なった。図 5.9(b)に、200 Kで測

定された電圧信号を示す。フィッティングには式 (5.1)に示した関数を用い、共鳴磁場に対し

て対称な電圧信号の振幅を逆スピンホール電圧値 VISH とした。図 5.9(c)には、各温度で測定

された電圧信号スペクトルを示す。測定はすべて昇温過程で行なっている。
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図 5.9: (a)面内磁場角度 θ = 90°で測定した際の測定配置の模式図 . (b)高周波信号の印加周波

数 9 GHz,入力電力 22 dBmで測定した 200 Kでの電圧信号. 式 (5.1)によるフィッティング曲

線を併せて示している. (c)昇温過程の各温度での三層膜試料の電圧信号. 周波数 9 GHz,入力

電力 22 dBmの高周波信号を印加して測定している. 電圧信号はオフセットしてプロットして

ある.
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5.3.2 逆スピンホール電流値の温度依存性

逆スピンホール電圧値 VISH と矩形試料の二端子抵抗値 R から、逆スピンホール電流値

IISH = VISH/R を得た。IISH の昇温過程での温度依存性を図 5.10(a) に示す。測定された 10 K

から 400 K の範囲で、IISH の符号は常に負であった。これは、Fe(Rh, Pd) のスピンホール角

ΘSH の符号が負であることを示しており、Fe-Rh合金系の ΘSH の符号を決定した初めての実

験結果である。第一原理計算で得られたスピンホール伝導度は、反強磁性状態と強磁性状態と

で逆符号をとることが指摘されている [84]が、この相違が生じた原因としては、Pdを添加し

たことによるスピンホール効果への外因性機構の寄与やフェルミ準位の変調が考えられる。

図 5.10: (a)Pd 添加 Fe-Rh 合金薄膜の逆スピンホール電流値 IISH の昇温過程での温度依存性.

(b)Fe(Rh, Pd)層へ注入されるスピン流の dc成分.

次に、ΘSH を見積もるために注入されたスピン流 Iint
s, dc の温度依存性を図 5.10(b)に示した。

Iint
s, dc は次の式で書ける。

2e
ℏ

Iint
s, dc = elw f Pg↑↓eff sin2 θcone (5.4)

ここで、ℏ = h/(2π) は Dirac 定数、e は素電荷、l および w は矩形試料の長さおよび幅、 f

は印加周波数である。また、強磁性体の磁化の歳差運動に関連した量として、歳差運動の軌道

の楕円補正係数を P、直流磁場と磁気モーメントのなす角であるコーン角を θcone としている。

スピン流を電流の次元で表すために、左辺には定数係数 2e/ℏをかけている。また、今回の試

料では 10 nmの Cuを Ni-Feと Fe(Rh, Pd)の間に挿入しているが、Cuの膜厚は Cuのスピン

拡散長と比較して十分短いため [107]、Cu層内でのスピン散逸は無視できる。右辺のうち、温

度に依存しているパラメーターは g↑↓eff、P、および θcone である。このうち g↑↓eff の温度依存性は

既に図 5.7に示した。式 (2.72)に示した楕円補正係数 Pは、次のように書き直せる [47]。
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P =
f
[
γMS +

√
(γMS)2 + f 2

]
(γMS)2 + f 2 =

X +
√

X2 + 1
X2 + 1

, X = γMS/ f (5.5)

Ni-Feの飽和磁化 MS は測定した温度領域では大きく変化しないため、Pの温度依存性も小

さい。一方、コーン角 θcone = hrf/(2∆)は相転移温度周辺で大きく変調される。ここで hrf は交

流磁場強度、∆は強磁性共鳴線幅 (半値半幅)である。前節でみたように、∆は相転移温度周辺

で大きくなるため、これに伴って θcone は急激に減少する。緩和トルクは磁化と垂直な方向に

かかるため、緩和が強くコーン角が小さい、すなわち磁化と直流磁場の方向が近い場合には、

緩和トルクの直流磁場方向への射影成分が小さくなる。

式 (5.4) に示したように、g↑↓eff の増大が sin2 θcone の急激な減少によって相殺されることで、

Iint
s, dc は相転移温度付近で減衰する。逆スピンホール効果に寄与するスピン流の直流成分が小

さくなるために、結果として、生成される電流 IISH も相転移温度付近で減衰することが分かっ

た。次節では、スピン流から電流への変換効率について議論する。

5.4 スピンホール角およびスピン拡散長の温度依存性

逆スピンホール効果による面直方向のスピン流から面内方向の電流への変換は、スピンホー

ル角 ΘSH とスピン拡散長 Lsd を用いて次のように書ける。

IISH = ΘSHLsd tanh
(

tFeRh

2Lsd

)
ew f Pg↑↓eff sin2 θcone (5.6)

tFeRh は Fe(Rh, Pd)の膜厚であり、今回の試料では 60 nmである。式 (5.6)のうち、ここま

でに ΘSH と Lsd 以外のパラメーターを決定してきた。しかしながら、今回の実験ではこれら

2つを独立に決定することができない。スピンポンピング測定でスピン拡散長を決定する際に

は、通常は膜厚を変えた複数の試料について測定を行なう。典型的な反強磁性金属では、スピ

ン拡散長はおよそ 1 nm程度であることが知られており [26, 108]、これと同程度の膜厚をもつ

薄膜を用意する必要がある。しかし、FeRh合金薄膜は膜厚が 10 nm以下の場合には、相転移

温度が大きく変化することが知られており、FeRh合金の膜厚依存性からスピン拡散長を同定

することは非常に困難である [109, 110, 111]。そこで、スピン変換効率を特徴づける特性長と

して、スピンホール角とスピン拡散長の積 (ΘSH × Lsd)を算出した。なお、今回用いた Fe(Rh,

Pd)薄膜の膜厚 tFeRh = 60 nmは、他の反強磁性金属での報告値から期待されるスピン拡散長

(∼1 nm)より十分長いため [26, 108]、式 (5.6)中の tanh [tFeRh/(2Lsd)]は 1と近似できる。

(ΘSH × Lsd)の温度依存性を図 5.11に示す。250 K以下の反強磁性状態では、昇温に伴って

単調に減少し、250 K 付近では 10 K に比べて約半分程度になることが分かった。金属中の

スピン拡散機構について、Elliott-Yafet 機構が支配的であったとすると、Lsd は縦伝導度にお

およそ比例する [112]。図 5.3(a) に示したように、Fe(Rh, Pd) 単層薄膜試料では、10 K から

250 K への昇温に伴って電気伝導度が約半分程度にまで減少することから、250 K 以下での

(ΘSH × Lsd)の減少は、Lsd の温度依存性で説明しうると考えられる。
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図 5.11: Pd添加 Fe-Rh合金薄膜のスピンホール角とスピン拡散長の積. 図中図は相転移温度付

近の拡大.

一方で、グレーで示した相転移温度 Ttr よりも 11 K低い 322 K付近で、(ΘSH × Lsd)がピー

クをもつことが分かった。この温度領域では電気伝導度の異常は見られないことから、低温側

の反強磁性相とは異なり、(ΘSH × Lsd)の温度依存性はスピン拡散長の温度変化以外の要因で誘

起されていることが考えられる。

これまでにも示してきたように、強磁性体のキュリー点近傍でのスピンホール効果の変調に

ついては、いくつかの金属で報告されている [33, 37]。これらの変調効果は、キュリー点近傍

における中間磁気状態において、発散的な温度変化をする高次の非線形磁化率が、スキュー散

乱確率に寄与することで誘起されていると考えられている [36]。

一方、Fe(Rh, Pd) における反強磁性-強磁性相転移点では、一次相転移であるために、中間

状態は存在せず反強磁性ドメインと強磁性ドメインの共存状態が発現する。相転移点付近での

磁気状態は XMCD 分光測定によって FeRh 薄膜上で観察されており [94, 96]、Fe(Rh, Pd) 薄

膜でも同様の相分離構造が発現する。そして昇温過程では、反強磁性体の試料中に 0.1 - 1 µm

程度のサイズの強磁性ドメインが核形成され、拡大していくことで相転移が進行する。今回

(ΘSH × Lsd) のピークが観測された温度領域では、反強磁性相が支配的であり、比較的小さな

強磁性ドメインが反強磁性体中に分散した相分離構造が生じていると考えられる。このことか

ら、Fe(Rh, Pd)の相転移点近傍での (ΘSH × Lsd)の増大効果は、反強磁性状態の中に分散した

強磁性ドメイン同士が長距離の相関をもち、スキュー散乱機構に寄与することで、強磁性体の
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キュリー点近傍と同様の効果を誘起している可能性がある [36]。

5.5 本章の小括

本章では、Pd添加 Fe-Rh合金薄膜を対象として、スピンポンピングによるスピン流の注入

と、スピン流から電流への変換現象である逆スピンホール効果の検出に関する実験結果を示し

た。非磁性体を介して接合した強磁性 Ni-Fe合金からのスピン注入では、反強磁性-強磁性相

転移温度で、強磁性体のキュリー温度、反強磁性体のネール温度での報告と比較して極めて

大きな有効スピンミキシング伝導度の増大が生じることを明らかにした。これは一次相転移

点近傍における大きな交流スピン磁化率の変化を反映していると考えられる。また、Pd添加

Fe-Rh合金薄膜の逆スピンホール効果は、反強磁性相、強磁性相ともに、スピンホール角が負

符号であることを示した。また、スピン流-電流変換効率は、相転移温度の直下でピーク構造

を示すことが分かった。このスピン変換効率の増大効果の具体的な機構は明らかでないが、反

強磁性-強磁性相転移点に特有である不均一な磁気状態が関連していると考えられる。これら

の物理機構を明らかにすることで、スピンホール効果の大きさを制御する新たな手法の開拓に

つながることが期待される。
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Ni-Cu合金薄膜の逆スピンホール効果
の測定

この章では、Ni-Cu 合金薄膜を対象としてスピンポンピング測定を行ない、逆スピンホー

ル効果の温度依存性を評価した。Ni-Cu合金は、組成比に応じて強磁性-常磁性相転移温度 TC

が変化する [113]。近年では、系統的に組成比を変調させた Ni-Cu合金において、室温でのス

ピントルク効率が Ptよりもはるかに大きくなることが示され、注目を集めている [41]。しか

し、物質の磁気秩序がスピンホール効果にどのようにかかわっているのかは一般に明らかでな

く、Ni-Cu合金においても、磁性相の変化と大きなスピンホール効果の因果関係は示されてい

ない。

本章の研究では、Ni-Cu合金の組成比を固定し温度掃引して、キュリー温度近傍およびその

前後における逆スピンホール効果の変化を調べた。これにより、強磁性相、常磁性相でどのよ

うなスピン散乱機構が寄与しているのかについても考察した。

6.1 試料作製と測定手順

Ni-Cu合金薄膜についての実験では、前章の Pd添加 Fe-Rh合金層を Ni55Cu45(Ni-Cu)合金

層で置換した、Ni81Fe19(Ni-Fe, 10 nm)/Cu(10 nm)/Ni-Cu(10 nm)の三層膜構造と、スピン流源

との間の非磁性金属 (Cu)層を除いた Ni-Fe(10 nm)/Ni-Cu(10 nm)の二層膜構造を用いて、そ

れぞれスピンポンピングによって、逆スピンホール効果の評価を行なった。なお、いずれの積

層構造にも酸化保護膜として Al2O3 を表面に 5 nm成膜している。この節ではまず、Ni-Cu合

金薄膜の成膜法を述べてから、多層膜構造とスピンポンピング素子の作製について述べる。

Ni-Cu合金は DCマグネトロンスパッタ法で、SiO2/Si基板上に成膜された。成膜源として

単一の合金ターゲット（組成：Ni55Cu45）を用いた。到達圧力は 6 × 10−5 Pa、Arガス流量は

7.8 sccmで、成膜時圧力が 3.0 × 10−1 Paとなるようにバルブを調整したのち、印加電力 50 W

で室温で成膜した。膜厚は成膜時間によって制御し、原子間力顕微鏡を用いた膜厚測定で校正

した。
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Ni-Cu層を成膜した後、真空チャンバー内で試料台を移動し、Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料の作製時

には Cu層と Ni-Fe層を、Ni-Fe/Ni-Cu試料の場合には Ni-Fe層のみを 3.1.3項に述べた手順

で成膜した。その後、酸化保護膜として Al2O3 を RFスパッタで成膜し、これらを多層膜試料

とした。

5.1節では、Pd添加 Fe-Rh合金薄膜の成膜過程に高温での熱処理が含まれていたために成膜

前にレジストを塗布できず、Arイオンミリングによるパターン形成を行なっていた。これに

対して本章の Ni-Cu合金薄膜の成膜は室温で行なっているため、成膜前にレジストを塗布する

リフトオフ法での素子作製が可能である。このため本章で扱うスピンポンピング素子の作製時

には、多層膜試料、電極および導波路のいずれも、3.2.3項で述べたリフトオフ法でパターン

形成した。矩形素子のサイズは長さ 50 µm、幅 10 µmである。電極および導波路の作製につ

いては 3.3.4項を参照されたい。

6.2 Ni-Cu合金薄膜の磁気特性

まず、本章のスピンポンピング測定に用いた Ni-Cu合金薄膜の相転移温度を調べるために、

磁化の温度依存性を測定した。この結果を図 6.1 に示す。薄膜試料の成膜源である合金ター

ゲットの組成比は Ni55Cu45 で、膜厚は 10 nmである。測定は、磁化方向をそろえるため面内

磁場 1 kOeを印加しながら低温から高温へと温度掃引した。

図 6.1: Ni55Cu45 合金薄膜 (10 nm)の磁化の温度依存性. 図中図には M2 の温度依存性と,それ

から求めた強磁性-常磁性相転移温度 TC を示す.

合金薄膜の相転移温度は、TC 周辺で磁化が M(T ) ∝ (TC − T )1/2 に従って温度変化するとし

て、M2 − T プロットの線形近似から決定した。今回成膜した試料の TC は 135 Kであり、組

成比から期待される相転移温度と一致することを確認した [113]。
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なお、今回用いた Ni55Cu45 合金の飽和磁化は µ0MS = 0.12 T程度であった。スピン注入源

である Ni-Fe合金の飽和磁化は室温で 0.98 Tであり、Ni55Cu45 合金と比較して十分に大きい。

このため、強磁性状態の Ni55Cu45 合金は、Ni-Fe合金より十分に高い強磁性共鳴磁場を示す。

ゆえに、今回の測定では、スピンポンピングを行なう Ni-Fe合金の共鳴磁場近傍では Ni55Cu45

合金の強磁性共鳴誘起による影響は無視できるほど小さいと考えられる。

6.3 スピン輸送特性の評価

本節では、Ni-Cu合金へのスピンポンピングによるスピン注入と、逆スピンホール効果の測

定結果を述べていく。測定に用いたスピンポンピング素子は、図 5.1(b)に示している、前章で

用いた素子と同様の構造である。逆スピンホール効果の検出時には、電極端子と垂直な方向の

面内磁場を掃引して測定した。測定の配置と電圧測定例を図 6.2(a)に示している。印加周波数

は 9 GHz、入力電力は 20 dBm(100 mW)とした。この測定から、式 (5.1)を用いたフィッティ

ングによって図 6.2(b)に示すように強磁性共鳴線幅 ∆と逆スピンホール電圧値 VISH を各温度

で決定し、後に示す解析を行なった。測定は、すべて低温から高温へと昇温する過程で行なわ

れている。

図 6.2: (a)逆スピンホール電圧測定の測定配置. 導波路に印加した交流電流の誘導磁場として

面直交流磁場 Hrf を生じ,電圧端子方向に直交した面内直流磁場 Hdc を掃引しつつ電圧を測定

する. (b)Ni-Fe/Ni-Cu 試料の室温での電圧測定例. 式 (5.1) でのフィッティングから逆スピン

ホール電圧 VISH と強磁性共鳴線幅 ∆H を求める.

6.3.1 有効スピンミキシング伝導度

有効スピンミキシング伝導度は以下の式で求めた。

g↑↓eff = (∆ − ∆ref)
2γMSt
gµB f

(6.1)
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ここで、∆は Ni-Fe/Ni-Cu試料あるいは Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料の共鳴線幅、∆ref は参照試料

(Ni-Fe)の共鳴線幅、γは磁気回転比、MS は Ni-Fe合金の飽和磁化、tは Ni-Fe合金の膜厚、g

はランデの g因子、µB はボーア磁子、 f は印加周波数である。昇温過程で測定した g↑↓eff の温

度依存性を図 6.3に示す。

図 6.3: (a)Ni-Fe/Ni-Cu試料および Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料の積層構造. (b)有効スピンミキシング

伝導度 g↑↓eff の温度依存性. 強磁性 (FM)-常磁性 (PM)相転移温度の前後で色分けしている.

5.2.3項で議論したように、金属磁性体でのスピン流輸送には、伝導電子スピンによる輸送

(ET) および磁化の励起による輸送 (MT) の両方が寄与する。今回測定した 2 つの試料を考え

ると、Ni-Fe/Ni-Cu試料では ETとMTの両方が寄与し、Cuを挿入した Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料

では ETが支配的になり、Ni-Cuへスピン注入されると考えられる。

図 6.3の g↑↓eff の温度依存性をみると、Ni-Fe/Ni-Cu試料では明確な強磁性-常磁性相転移温度

での増大が見られた。この増分は ∆g↑↓eff ≃ 1.0 × 1020 m−2 程度であり、表 5.1に示したように、

スピン流源と直接接合した Ir-Mn 合金 [104] および Fe-Pt 合金 [37] で観測された増分と同程

度である。

一方で、Ni-Feとの間に Cuを挿入した Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料では、相転移温度での g↑↓eff の増

大は検出されなかった。非磁性体である Cuをスピン流源の Ni-Feとの間に挿入しているため

に、Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料ではMTによるスピン流伝搬は抑制され、スピン注入には ETが支配

的に寄与する。先行研究では反強磁性 Ir-Mn合金へのスピン注入において、Cuの挿入によっ

てMTが抑制された試料では、Cuを挿入していない試料と比較して一桁程度小さな緩和係数

の増幅が相転移温度で観測された [38, 104]。今回の試料でも、ETによるスピン注入の増幅が

MTと比較して十分に小さかったために、ETによるスピン流輸送が支配的な Ni-Fe/Cu/Ni-Cu

試料では、相転移温度周辺でのスピンミキシング伝導度の変化が小さく、検出されなかったと

考えられる。
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6.3.2 逆スピンホール効果の検出

続いて、Ni-Fe/Ni-Cu 試料、Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料の逆スピンホール電圧を温度ごとに測

定した。前章と同様に、逆スピンホール電圧値 VISH と矩形試料の二端子抵抗値 R から、

IISH = VISH/Rとして逆スピンホール電流値 IISH を得た。昇温過程での IISH の温度依存性を図

6.4に示す。

図 6.4: 逆スピンホール電流値 IISH の温度依存性. FM-PM相転移温度の前後で色分けしている.

Ni-Fe/Ni-Cu 試料と Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料とでは、IISH の温度依存性が大きく異なることが

分かった。まず、Ni-Fe/Ni-Cu試料の方を見てみると、IISH は強磁性状態では正の値を示して

おり、昇温に伴って小さくなっている。215 Kあたりで符号反転して、室温では負符号となる。

一方で Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料では、強磁性状態では温度変化が大きく、反対に常磁性状態では

ほぼ温度に対して一定の値であった。また、測定した温度範囲では常に負符号であった。

前項で述べたように、Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料では伝導電子が Ni-Cu中でのスピン流輸送に寄

与しているのに対し、Ni-Fe/Ni-Cu試料ではこれに加えて磁化の励起によって伝播されるスピ

ン流も考慮する必要がある。Saglamらによる反強磁性金属 FeMn合金を用いた実験では、ET

によるスピン流と比較して、MTによるスピン流は 5倍程度長い拡散長をもつことが指摘され

ており [105]、両者はそれぞれ異なる散乱機構を介して拡散していると考えられる。ET によ

るスピン流と MT によるスピン流の変換機構の違いとスピンホール角の符号反転の関係につ

いては、非常に興味深い課題であるが、未だ解明に至っていない。本章の以下の項では、まず

Ni-Cu 中の伝導電子由来の逆スピンホール効果を理解するために、Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料での

測定結果を用いて議論する。



84 第 6章 Ni-Cu合金薄膜の逆スピンホール効果の測定

6.3.3 スピンホール角

ここまでに求めてきた有効スピンミキシング伝導度と逆スピンホール電流値を用いて、スピ

ンホール角 ΘSH を算出した。スピンホール角 ΘSH は、前章で示したのと同様、次の式で書き

表される。

ΘSH = IISH

[
Lsd tanh

(
tNiCu

2Lsd

)
ew f Pg↑↓eff sin2 θcone

]−1

(6.2)

ここで、Lsd、tNiCu はそれぞれ Ni-Cu合金のスピン拡散長、膜厚である。今回の実験ではス

ピン拡散長を独立に決定することは出来ないため、文献 [114]で Ni65Cu35 合金について報告

されている値を用いる。これによれば、スピン拡散長は室温で 1.21 nm、20 Kで 2.14 nmであ

り、昇温に伴って単調に短くなる、金属的振る舞いを示す。スピンホール角 ΘSH の温度依存性

を図 6.5に示す。

図 6.5: Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料のスピンホール角 ΘSH の温度依存性. FM-PM 相転移温度の前後

で色分けしている.

Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料でのスピンホール角は測定した全温度領域 (20 - 300 K) で負であった

ため、ここでは負の値が上側になるように縦軸をとっている。ΘSH の温度依存性をみると、強

磁性状態では、20 Kでは −2%程度であったのが昇温に伴って増大していき、TC = 135 Kで

−9%程度になる。常磁性状態では昇温とともに比較的ゆるやかに増大し、最大で −12%の大

きなスピンホール角を生じた。なお、この試料では、TC 周辺で期待される、スピンホール角

の特異な温度変化は生じなかった。この原因として、今回成膜した試料における相転移点が

シャープでなかったために、スピン揺らぎに起因するスピンホール角の温度変調が小さく、見

えにくくなっている可能性が考えられる。

図 6.5の結果から、強磁性状態と常磁性状態とで、スピンホール角の温度依存性が異なって
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いることが確認された。ここで、2.1.1 項の議論から、スピンホール角は式 (6.3) に示すよう

に、その微視的機構によって、縦抵抗率 ρxx に対する依存性が異なっている。

ΘSH = Θ
SS
SH + Θ

SJ+int
SH = a + bρxx (6.3)

右辺第一項はスキュー散乱による寄与を、第二項はサイドジャンプおよび内因性機構によ

る寄与を表している。ΘSH と ρxx の相関関係をみることで、スピンホール効果に寄与する機

構について考察することができる。Ni-Cu 合金薄膜の縦抵抗率の温度依存性を図 6.6(a) に、

Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料の測定から得た ΘSH の縦抵抗率依存性を図 6.6(b)に示す。まず、縦抵抗

率の温度依存性をみると、Ni-Cu合金薄膜は昇温と共に抵抗率が増大する金属的な振る舞いを

生じている。一方で、縦抵抗率に対する ΘSH の変調をみると、相転移点の前後で異なる傾向を

生じている。強磁性状態、常磁性状態のそれぞれで式 (6.3)に基づいてフィッティングを行な

うと、図 6.6(b)に示すように、切片および傾きの両方が相転移温度の前後で変調されることが

わかった。

Niの局在磁気モーメントを散乱源としたスピン依存散乱機構があるとすれば、これは磁気

秩序の有無によって違いが生じうる。今回の実験では逆スピンホール測定を行なう際に、強磁

性共鳴誘起のために面内方向に 1 kOe前後の静磁場を印加している。Ni-Cu合金が強磁性相の

場合には、磁気モーメントは外部磁場方向に配向している。一方、無秩序な常磁性状態では外

部磁場下で弱く配向されるものの、磁気モーメントはランダムな方向を向いている。こうした

磁気モーメントの配向方向の違いのために、異なったスピン依存散乱確率が生じていることが

考えられる。

6.4 本章の小括

本章では、強磁性-常磁性相転移を 135 Kで示す Ni55Cu45 合金薄膜のスピンポンピング測定

を行ない、有効スピンミキシング伝導度および逆スピンホール効果の温度依存性を評価した。

今回の実験では Ni-Fe/Ni-Cu 試料と Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料の二通りの試料を測定した。有

効スピンミキシング伝導度の温度依存性から、スピン流源との間に非磁性層を挿入した Ni-

Fe/Cu/Ni-Cu 試料では、Ni-Cu 合金中でのマグノンによるスピン流輸送が抑制されているこ

とが考えられる。ここでは、伝導電子スピン流の Ni-Cu合金でのスピン流-電流変換を議論す

るため、Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料のスピンホール角の温度依存性を調べた。昇温に伴ってスピン

ホール角は増大し、最大で −12% 程度となる非常に大きなスピンホール角を生じることがわ

かった。

また、スピンホール角の縦抵抗率依存性から、強磁性状態と常磁性状態とでスピン依存散乱

機構に違いが生じている可能性が示唆された。先行研究では、様々な組成比の Ni-Cu合金を系

統的に調べることで巨大なスピンホール効果の観測がなされたが [41]、磁性相を選択・制御す

ることで、そのスピンホール角を制御できることを実験的に示した。
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図 6.6: (a)Ni-Cu合金薄膜の縦抵抗率の温度依存性. (b)Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料の測定から得られ

たスピンホール角 ΘSH の縦抵抗率依存性. 強磁性状態,常磁性状態のそれぞれで,式 (6.3)に基

づいてフィッティングを行なっている.
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本論文では磁気相転移を生じる合金薄膜試料でのスピン輸送特性を、スピンポンピングによ

るスピン注入と、逆スピンホール効果測定によって明らかにした。

第一に、Pd添加 Fe-Rh合金薄膜について、スピン輸送特性の評価に先立ち、反強磁性-強磁

性相転移温度周辺での磁気状態を明らかにするための実験を行なった。この材料の反強磁性-

強磁性相転移は一次相転移であるため、相転移点近傍の温度領域では反強磁性相と強磁性相と

の共存状態が生じる。この二つの磁性相の混在状態での磁化過程を明らかにするため、サブミ

クロンスケールの細線形状に加工した素子で電気抵抗測定を行なった。相転移温度周辺で形成

される強磁性ドメイン、反強磁性ドメインと同程度まで素子サイズを制限した場合には、電気

抵抗値が温度・磁場掃引に伴って不連続に変化する振る舞いが見られた。これは、素子中の電

流経路が制限されることで、磁性相の形成過程の微視的な変化が素子抵抗に反映された結果で

あると考えられる。細線幅を変調した複数の試料で測定を行なうことで、相転移点付近での典

型的なドメインサイズは 1 µm以下であることを明らかにした。また、素子サイズによるヒス

テリシス形状の変化から、磁性相の形成過程が温度ヒステリシス周りのエネルギー損失に寄与

していることを示し、Fe-Rh合金系の微小素子で生じるサイズ効果を定量的に評価しうること

を示した。

次に、同じく Pd添加 Fe-Rh合金薄膜を用いて、逆スピンホール効果の温度依存性を調べた。

Pd 添加 Fe-Rh 合金薄膜とスピン注入源である強磁性体 (Ni-Fe) を含む多層膜試料を作製し、

Ni-Feの強磁性共鳴を誘起することでスピンポンピングによるスピン流注入を行なった。この

スピン流の注入効率を特徴づける有効スピンミキシング伝導度 g↑↓eff は、反強磁性-強磁性相転

移温度の周辺で非常に大きく増大された。磁気相転移点での g↑↓eff の増強はこれまでにも強磁性

体のキュリー点、反強磁性体のネール点で報告されてきたが [37, 38, 104, 103]、今回観測され

た Pd添加 Fe-Rh合金での増分はこれらの既報と比較して 1桁程度大きかった。このような非

常に大きな温度変調がみられた原因として、一次相転移点周辺では二次相転移点と比較してよ

り大きなスピン揺らぎが生じることが考えられる。また、逆スピンホール効果から生じた電気

信号を検出し、スピン流-電流変換効率の温度依存性を評価した。Fe-Rh合金系では初めて、ス

ピンホール角の符号が反強磁性相、強磁性相の両方で負であることを示した。さらに、磁気相
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転移温度の直下で変換効率がピークを生じることが明らかになった。ピークを生じた温度領域

では、昇温に伴って微小な強磁性ドメインが核形成された相分離構造が発現している。このよ

うな、限定された温度領域に特有の磁気状態がスピン依存散乱に寄与し、スピンホール効果を

増強している可能性が考えられる。

最後に、強磁性-常磁性相転移を示す Ni-Cu 合金薄膜について、同様にスピン注入効率お

よび逆スピンホール効果の温度依存性を調べた。今回の実験では Ni-Fe/Ni-Cu の二層膜構造

と Ni-Fe/Cu/Ni-Cuの三層膜構造をもつ二通りの試料を測定した。有効スピンミキシング伝導

度の温度依存性から、スピン流源と Ni-Cu層の間に Cu層を挿入した Ni-Fe/Cu/Ni-Cu試料で

は、Ni-Cu 合金中の磁化の励起によるスピン流輸送が抑制されていることが分かった。この

Ni-Fe/Cu/Ni-Cu 試料のスピンホール角の温度依存性を調べ、伝導電子により輸送されるスピ

ン流の変換現象を評価した。昇温に伴ってスピンホール角は増大し、最大で −12%となる非常

に大きな値が得られた。また、スピンホール角と縦抵抗率との相関関係から、温度掃引による

磁気秩序の変調に伴って、伝導電子スピン流のスピン依存散乱機構に違いが生じている可能性

が示唆された。具体的な散乱機構は明らかでないが、Ni-Cu合金の磁気相を選択・制御するこ

とで、そのスピンホール角を制御できることを実験的に示した。
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