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研究成果の概要（和文）：フラーレン(C60)-コバルト(Co)系グラニュラー薄膜(C60-Co化合物中に
Co ナノ粒子が分散)の巨大トンネル磁気抵抗(TMR)効果について、組成による Co ナノ粒子の

分散状態の変化を反映して最大 1000%の磁気抵抗が生じることを明らかにした。放射光を用い
た分光実験の結果、薄膜中の C60-Co 化合物が局在スピンによる磁性を示すこと、同スピンが
TMR 効果の温度依存性に大きな影響を与えることが明らかなった。ナノ積層素子の磁気伝導

特性を解析した結果、巨大 TMR 効果が、高次コトンネルによるトンネル伝導、及び、ナノ粒
子界面(C60-Co化合物/Co結晶)で生じるトンネル電子の完全に近いスピン偏極状態(スピン偏極

率 80%以上)に起因することが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：Systematic studies were conducted on the giant TMR effect found in
the fullerene(C60)-cobalt(Co) granular thin films, which are composed of a C60-Co compound
matrix and Co nanoparticles precipitated therein. It was revealed that the C60-Co films
show TMR ratios as high as several 100 % – 1000% reflecting the dispersion state of Co
nanoparticles which can be control by the sample composition. Synchrotron X-ray
absorption and magnetic circular dichroism studies clarified that there exist localized
d-spins in the C60-Co compound matrix, and the localized spins have a predominant effect
on the temperature dependence of the TMR magnitude. It was clarified from the analysis of
the electrical and TMR properties of the devices with a nano-layered structure that the
giant TMR effect at low temperatures is due to higher-order cotunnleing process, which is
related to the granular structure of the films, and, more importantly, due to
nearly-complete spin polarization (higher than 80% at zero temperature and bias) of
tunneling electrons generated at the interface of Co nanoparticle and the C60-Co compound.
The nearly-complete spin polarization of tunneling electron is indicated to be a
characteristic nature of the present hybrid system realized under the condition of well
defined granular structure and independent of device structure.
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１．研究開始当初の背景
（１）スピントロニクスの研究はこれまで無
機系材料を対象に行われてきた。今世紀に入
り、新たな有望系として共役分子やナノ炭
素物質のスピントロニクスへの応用が検討
され始めた。現在、このような研究は分子ス
ピントロニクスとして注目を集めている。
（２）研究代表者らは、2006年に C60-Co系
グラニュラー薄膜*が Co 結晶中のスピン分
極率から期待される磁気抵抗率よりも 1桁以
上大きな巨大 TMR効果を示すことを発見し
た。同効果は、無機系グラニュラー薄膜や分
子スピントロニクス材料の磁気抵抗効果と
してこれまでに無い大きさであった。
*グラニュラー薄膜：絶縁性の薄膜中に磁性
金属ナノ粒子が分散した構造の薄膜

２．研究の目的
（１）巨大 TMR 効果に於ける微視的構造
(C60-Co化合物やCoナノ粒子、両者間の界面)
の役割を明確にし、同効果のさらなる増大や
発現温度の増大を図る。
（２）電界効果による C60-Co 化合物へのス
ピン偏極キャリア誘起の可能性について検
証し、新たなスピントランジスタを提案する。

３．研究の方法
（１）組成や積層構造により微視的構造を制
御した素子の作製法を確立し、磁気伝導特性
の詳細な評価や人為的制御を実現する。
（２）放射光分光など分光的側面からの研究
を行い、C60-Co化合物や界面の電子・スピン
状態や原子構造を明らかにし、得られた知見
を素子の微視的構造のデザインに応用する。

４．研究成果
（１）組成に応じて薄膜中の Co ナノ粒子の
分散状態が変化することで、トンネル伝導に
おけるコトンネルの次数が変化し、同次数を
反映する磁気抵抗率の大きさが変化するこ
とを明らかにした。
（２）C60-Co系に固有な物性として、薄膜中
のC60-Co化合物/Coナノ粒子界面で生じるト
ンネル電子のスピン偏極率が低温・低電圧下
で 80%以上に達することが示された。本成果
は、分子-遷移金属複合系についてスピントロ
ニクス応用に重要な著しいスピン偏極状態
の発現を初めて示したものと言える。
（３）超高真空中で C60と Co を蒸着するこ
とで自発的に生成する C60-Co化合物(グラニ

ュラー薄膜の主成分)中に、C60 の軌道と混
成し、磁場に対して常磁性的に振る舞う局在
d スピンが存在することを発見した。局在 d
スピンの熱揺らぎによるスピン散乱が TMR
の温度に伴う減少を生じることを明らかに
した。
（４）超高真空中で C60薄膜を蒸着する際に
可視光(波長 470nm)を照射しながら行うこ
とで、二個の C60分子が共有結合した C60ダ
イマー(二量体)が規則的に配列した二量体結
晶が成長することを発見した。
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