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研究成果の概要（和文）：　電荷とスピンの２つの自由度を利用したスピントロニクスの研究は、無機半導体・金属を
中心に基礎物性・応用研究の両面から盛んに行われている。本研究では、環境負荷が少なく、資源戦略的な観点からも
将来が有望視されている有機半導体材料を用いた有機スピントロニクスの研究を行った。有機スピントロニクスを実現
するために、スピンポンピングを利用して有機半導体中にスピン注入を行う手法、電気化学発光セルを利用してスピン
注入を行う２つの手法に挑戦した。

研究成果の概要（英文）：Spintronics, which utilize electron and charges, attract much attentions which 
enable us to operate semiconductor-based electronics with low-energy consumption. In this project we 
tried to develop spintronic devices made by organic semiconductors. The way to inject spins into organic 
semiconductors are as follows: 1) Spin pumping-induced spin injection into organic semiconductors, 2) 
Light-emitting diode structure with ferromagnetic contacts. We observed that there are signatures of 
spins which is induced to organic semiconductors.

研究分野：有機半導体
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１． 研究開始当初の背景 
 電荷とスピンの２つの自由度を利用した
スピントロニクスの研究は、無機半導体・金
属を中心に基礎物性・応用研究の両面から盛
んに行われている。特に、環境負荷が少なく、
資源戦略的な観点からも将来が有望視され
る有機半導体材料を用いた有機スピントロ
ニクスに関しては、有機分子材料自体が、ス
ピン軌道相互作用が弱い炭素や水素が主成
分であるため、無機材料に比べて物質内で長
いスピン拡散長や緩和時間を持つことが期
待されている。しかし、電気的にスピンを注
入するために必要な強磁性体電極の仕事関
数と有機分子材料のエネルギー準位の差に
よる注入障壁、及び Conductivity mismatch
の問題があり、効率よくスピン注入を行うこ
とが困難であることが知られていた。 
 
２．  研究の目的 
 本研究課題では、上記の問題を乗り越え、
有機分子材料へのスピン注入を電界効果に
より自在に制御する技術を確立し、その背景
に眠るサイエンスの理解と、有機スピントロ
ニクスの応用展開を目指すことに挑戦した。
具体的には、①有機半導体に対して、微小磁
性体の磁化歳差運動に起因したスピンポン
ピングを利用して、スピン角運動量を有機半
導体中にトランスファーし、スピン注入を行
う。②電気化学発光セル構造を用いて、有機
分子材料に電気的なスピン注入を行う。の２
つの研究を行った。また、両方の実験共に、
輸送特性、光学特性よりスピン注入の有無、
およびスピン伝導の評価を行った。 
 最終的には、有機材料のみで実現可能なス
ピントロニクスデバイスの創成を目指し、電
気化学、物性物理、有機エレクトロニクス、
およびスピントロニクス応用にまたがる新
たな物質科学分野への展開を図ることを目
的とした。 
 
３．  研究の方法 
①スピンポンピングを利用した有機半導体
材料へのスピン注入。 
 有機半導体におけるスピン注入を行うた
め、以下の二つの実験を行った。１）イオン
液体を利用した電界効果トランジスタ構造
を用いることで、有機半導体に高密度キャリ
ア注入を行い、有機半導体界面の電気伝導度
を増加させる。２）電気伝導度を増加させた
有機半導体に対して、微小磁性体の磁化歳差
運動に起因したスピンポンピングを利用し
て、スピン角運動量を有機半導体中にトラン
スファーし、スピン注入を行うことに挑戦し
た。 
 まず、有機半導体として、最も移動度が高
いことが知られているルブレン単結晶を用
いた。また微細加工により、スピン注入を行
うマイクロメーターサイズのパーマロイ
（Py: Fe-Ni 合金）矩形試料と、スピン伝導
を確認するPt細線を微細加工により準備し、

Py に高周波導波路を併設することにより、
GHz での磁化歳差運動を誘起できるように設
計した。この Py 矩形体と Pt 細線の間を、ル
ブレン単結晶を張り付けることで橋渡しを
行い、その上にゲート絶縁体としてイオン液
体を含んだイオン液体フィルムを用いたデ
バイスを作製した（図１）。イオン液体フィ
ルムを使うことで、ルブレンとイオン液体フ
ィルムの界面に高密度キャリア注入を行う
ことができ、ゲート電圧によりルブレンの電
気伝導度を変調することができる。これらの
試料を用いて、まずイオン液体を用いた電界
効果トランジスタの評価を行った。その後、
同じ試料を用いて、強磁性共鳴スペクトルの
評価から、スピン注入の有無について調べた。 

②電気化学発光セル構造を用いた有機スピ
ントロニクスデバイスの作製およびその原
理解明。 
 電気化学発光セルは、有機発光ポリマーと
電解質の混合材料を電極で挟むだけのシン
プルな構造のデバイスである。電極間に電圧
を印加すると、電解質のイオンが電極近傍へ
移動し、電気化学反応により電荷注入が行わ
れるため、電極材料の仕事関数に依存せずに、
高密度の電荷注入を行うことができる。そこ
で、電極材料に強磁性体である Py を用いた
電気科学発光セルを作製し、電圧を印加して、
得られた発光がスピン偏光を持つか否かを
観測することで、強磁性体電極からのスピン
注入の確認を行った。 
 強磁性体電極を持つ電気化学発光セルは、
発光ポリマーとイオン液体の混合材料を、
ITO ガラスの上にスピンコートにより塗布を
行い、それらの上に電極材料としてパーマロ
イを用いることで作製を行った。この試料に
電圧を印加した際の、輸送特性、光学特性の
評価をおこなうことで、スピン注入の有無を
調べた。 
 
４．研究成果 
 ①のスピンポンピングを利用した有機半
導体材料へのスピン注入。 
 作製したルブレンのデバイスに関して、Py
矩形体と Pt 細線をそれぞれソース電極、ド
レイン電極として、イオン液体フィルムをゲ
ート絶縁体とする電界効果トランジスタに
関して、輸送特性の測定を行った（図 2）。マ
イナスのゲート電圧を印加すると伝導度は
増加していく一般的な半導体の振舞を観測

 
図 1 微細加工した Pyに有機半導体 Rubrene、及び
ゲート絶縁体としてイオン液体フィルムを貼付けた
素子の光学顕微鏡像。 



した。Py 及び Pt の仕事関数とルブレンのエ
ネルギー順位には差があるものの、イオン液
体を利用した高密度キャリア注入を行うこ
とで、トランジスタとして駆動することがわ
かる。その後、同じ試料を利用して強磁性共
鳴スペクトルの測定を行った。明瞭な共鳴ピ
ークが観測されており、また外部磁場変化に
よるピークシフトも確認された（図 3）。 

 しかしながら、ゲート電圧を変化させてル
ブレンの伝導度を変えた際の強磁性共鳴ス
ペクトルの変化は顕著ではなく、共鳴線幅に
は大きな違いが観測されなかった（図 4）。 
 このことから、今回の実験ではダンピング
の変調に至るほどにはスピンが注入されて
いないと考えられるが、電界により若干のス
ペクトル形状が変化したことから、ルブレン
の伝導度に依存した磁化ダイナミクスの変
化を示唆するデータが得られた。 
 
②電気化学発光セル構造を用いた有機スピ
ントロニクスデバイスの作製およびその原
理解明。 
 電気化学発光セルの電極に磁性材料を用
いたデバイスを作製し、磁性材料からのス
ピン注入を試みた。パーマロイ電極を用いた
電気化学発光セルに電圧を印加したところ、
発光を観察した。このことより電極材料とし

て磁性材料を使った場合でも自己組織 PN 接
合が形成され、発光をすることが明らかにし
た。 
 次に注入された電子及びホールにスピン
情報が含まれているか確かめるために、パー
マロイ電極に磁場を印加し、パーマロイのス
ピンの向きを揃え、その状態で電圧を印加し
た際の発光より、スピン注入の有無を調べた。
しかし、100G 程度の小さい磁場を印加するだ
けで、有機発光ポリマー自体が大きな磁気抵
抗を持つことが明らかになり、スピンが注入
できているのか検証することができなかっ
た。ただし副産物として、電気化学発光セル
の磁気輸送特性の評価を行った結果、発光す
る前後（自己組織 PN 接合の形成の前後）の
電圧で、有機発光ポリマーの磁気輸送特性が、
正の磁気抵抗から負の磁気抵抗へ変化する
様子を観測した（図 5）。これは、発光の前後
で、異なるメカニズムにより有機発光ポリマ
ーに磁気抵抗が誘起されていることを示唆
している。 
 この様に、有機材料にスピン注入を行うた
めには、いくつかの壁があるが、上記の方法
を更に発展させていき、将来の有機スピント
ロニクスデバイスの実現を目指して研究を
行っていきたい。 

 

 
図 2 イオン液体をゲート絶縁体として用いたルブ
レン単結晶の伝達特性。ゲート電圧を印加すると電
気伝導度が増加する振る舞いを観測した。 

 
図４ 1000Oe に固定した時の強磁性共鳴スペクト
ルのゲート電圧依存性。ゲート電圧によって、若干
ではあるが、スペクトルの形状が変わる。 

 
図３ ルブレン単結晶を貼り付けた Py の素子におけ
る強磁性共鳴スペクトル。明確なピークを観測。 

 
図 5 電気化学発光セルの磁気輸送特性。印加電圧
2.3V 程度で発光するが、発光すると同時に正の磁気
抵抗が負の磁気抵抗へ変化する。 
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