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研究成果の概要（和文）：これまでにスピントロニクスの分野で注目されていなかった分子の性質を使って、新
たなスピン機能を発現する界面を作り出すことを目的に研究を遂行した。鉛(II)フタロシアニンと銅の界面で、
分子/金属界面における高効率スピン流-電流変換(逆エデルシュタイン効果)を初めて実証した。分子が金属表面
にちょうど1分子層積層されたときに、その変換効率が最大になることがわかった。本研究により、効率的なス
ピン機能を持った界面を作るためには、分子間力を考慮して表面に対する分子の吸着姿勢を制御することが重要
であるこという知見が得られた。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to realize novel spin functionalities at the 
interface utilizing unique properties of molecules which has not been remarked in spintornics. We 
demonstrated an efficient inverse Edelstein effect (spin-charge current conversion at the interface)
 at the interface between lead(II) phthalocyanine and Cu. The conversion coefficient is maximized 
when one monolayer of molecules is deposited on the metal surface. We gained new insight; it is 
important to control the adsorption structure of the molecules for efficient Edelstein effect.

研究分野： スピントロニクス

キーワード： スピン流　分子　界面

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
スピン流と電流の相互変換は、スピントロニクスの根幹をなす現象である。本研究では、有機分子と金属界面に
おけるスピン流-電流変換を初めて実証した。染料としても使用されている有機分子(フタロシアニン)を金属表
面に塗布するだけで、スピン流-電流変換を示す界面を簡便に作製することができる。本研究により、スピント
ロニクス素子の材料としての分子の可能性が拓かれたため、その学術的・社会的意義は非常に大きいと考えられ
る。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 スピントロニクスは、電子の持つ電荷とスピンを結びつけて利用する研究技術分野であ
る。電子の電荷の自由度に加えて、スピンの自由度も利用することで、従来のエレクトロニ
クスでは実現できなかった機能を持つ素子が実現されている。スピントロニクス素子の性
能向上のためには、スピン流の効率的な生成・検出が非常に重要である。そのような生成・
検出に利用可能な、物質のバルクでの電気的なスピン流-電流相互変換現象は、正・逆スピ
ンホール効果として知られ長年研究されてきた。2013 年、物質間界面でのスピン流-電流変
換現象である逆エデルシュタイン効果が、Bi/Ag 界面で報告された [1]。以降、潜在的に非
常に高い変換効率を持ったエデルシュタイン効果は大いに期待され、研究が集中的に行わ
れてきた。研究開始当初の 2019 年になると、金属・半導体・絶縁体・トポロジカル絶縁体
等の様々な物質間界面において、正・逆エデルシュタイン効果が続々と見いだされていた。 
 しかし、研究開始当初の時点で、分子材料の電気的スピン流-電流相互変換の研究報告は
非常に少なかった。分子材料の逆スピンホール効果に着目すると、分子の抵抗率が金属に比
べて桁違いに大きいために、分子にスピン流を注入することが困難であることが研究報告
の少なさの一因になっていたと考えられる。しかし、分子/金属界面の逆エデルシュタイン
効果考える場合は、分子材料自体の抵抗率の高さは問題にならない。界面にスピン流を注入
すれば、逆エデルシュタイン効果は生じうる。そこで、分子/金属界面のエデルシュタイン
効果に着目して研究を行うことを考えた。本研究の先行実験として、鉛(II)フタロシアニン
分子を蒸着した Cu において、スピン流-電流変換に起因すると思われる信号を観測し報告
した [2]。しかし、その変換を大きくするための界面の条件など様々な因子が未知であった。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、これまでにスピントロニクスの分野で注目されていなかった分子の性
質を使って、新たなスピン機能を発現する界面を作り出すことである。分子/金属界面の、
そして分子自体の設計自由度を利用して、効率的なエデルシュタイン効果を示す界面を設
計する。より具体的な目的を以下に示す。 
 
(1)分子/金属界面のエデルシュタイン効果を実証すること、そしてより効率的なエデルシ
ュタイン効果を示す界面を設計すること。 
 
(2)分子/金属界面の実験を通して、エデルシュタイン効果発現のカギとなる因子を特定す
ること。 
 
(3)分子/金属の界面に電場を印加して、界面状態を制御して、エデルシュタイン効果の変調
をすること。 
 
３．研究の方法 
 エデルシュタイン効果の起源は、界面に働くスピン-軌道相互作用である。分子として、
スピン-軌道相互作用を示す重金属イオンを含み熱的に安定な、鉛(II)フタロシアニン
(PbPc)を採用した。PbPc は平面型のフタロシアニンに鉛(II)イオンが配位した分子であり、
鉛イオンが分子平面から飛び出したピラミッド型の構造を持つ。対照実験のために、中心に
金属イオンを持たない金属フリーフタロシアニン(H2Pc)を使った。 
 
(1)分子/金属界面のエデルシュタイン効果の実証:上記の分子を蒸着して PbPc/Cu/NiFe、
PbPc/NiFe、H2Pc/CuNiFe の多層膜を作製した。作製した多層膜を加工してスピンポンピング
法を用いることで、スピン流を界面に注入し逆エデルシュタイン効果により生じる電圧を
測定した。実験から逆エデルシュタインの効率を評価した。 
 
(2)分子/金属界面のエデルシュタイン効果を決定付ける因子の特定:PbPc/Cu の界面の状態
を調べるために、走査型プローブ顕微鏡(AFM 及び STM)を用いた。また、PbPc/Cu 界面の効
率的な逆エデルシュタイン効果の起源を探るために、第一原理計算によって界面のバンド
構造を調べた。 
 
(3)界面状態の制御による新機能の探索: PbPc/Cu/NiFe の分子層の上にさらに、絶縁体と電
極を蒸着した試料を作製した。ゲート電圧印加による、エデルシュタイン効果の変調を試み
た。 
 
４．研究成果 
 本研究では、分子/金属界面における高効率スピン流-電流変換を実証した。逆エデルシュ



タイン効果の効率は 3 次元スピン流と 2 次元電流の間の変換であるため、その変換係数は
逆エデルシュタイン長と呼ばれ長さの次元を持つ。PbPc/Cu 界面ではエデルシュタイン長は、
最大で 0.4 nm に達することがわかった。これは Bi/Ag 界面等の無機物質間の界面で報告さ
れている値に匹敵する。PbPc/Cu 界面では重い元素の面密度が非常に小さいにもかかわらず、
非常に大きいエデルシュタイン長が得られることは驚くべき結果である。さらに、効率的な
変換を示す分子/金属界面作製の条件を明らかにした。効率的なスピン機能を持った界面を
作るためには、分子間力を考慮して、表面に対する分子の吸着姿勢をうまく制御することが
重要であることがわかった。 
 また、分子/金属界面の実験から得られた知見を基にして、界面のスピン流-電流相互変換
の現象論的モデルを構築した。非局所配置法を用いて行ったBi2O3/Cuの正・逆エデルシュタ
イン効果の実験結果を、構築した現象論的モデルで解析し論文にまとめた。 
 
(1)作製した分子/金属界面を含む素子の中で、PbPc/Cu 界面で高効率な逆エデルシュタイン
効果が発現することが分かった。一方 H2Pc/Cu 界面や PbPc/NiFe 界面では、逆エデルシュタ
イン効果による信号は観察されなかった。また、PbPc/Cu 界面の PbPc 膜厚を変化させてい
くと、PbPc が Cu 表面にちょうど 1分子層だけ積層されたときに、変換係数が最大になるこ
とがわかった。 
 
(2)上記の、1 分子層 PbPc により変換係数が最大化される原因を探るために、STM 及び AFM
で、Cu(111)の上に蒸着した PbPc 分子を観察した。蒸着量が 1分子層以下では PbPc のフタ
ロシアニンが、Cu 表面と平行に吸着され、規則格子を形成しているのが観察された。スピ
ンポンピングの実験と合わせて考察すると、分子が 1 分子層吸着されて規則格子を形成し
ているとき、界面のエデルシュタイン長が最大化されることがわかる。一方、分子の蒸着量
を増やしていくと、分子-分子間の相互作用により、フタロシアニン平面が表面に対して垂
直に立ち上がる振る舞いが観察された。この実験から、分子/金属界面を設計するときは、
分子-分子間の相互作用と分子-金属間の相互作用を考慮することが大事であることがわか
った。DFT 計算によると、PbPc/Cu 界面に形成されるバンド内ではスピン分裂が生じており、
逆エデルシュタイン効果の起源になっていると考えられる。このスピン分裂の大きさは、鉛
イオンと Cu 表面の距離に依存していることがわかった。 
 
(3)ゲート電圧による逆エデルシュタイン効果の変調に取り組んだ。鉛(II)フタロシアニン
と銅の界面状態をゲート電圧によって制御し、逆エデルシュタイン効果の変調を試みた。こ
れまでに作製した素子では、印加可能なゲート電圧はおよそ±5 V であった。実験では、こ
のゲート電圧の印加により、変換係数は 1%程度変化することがわかった。研究計画時には、
鉛(II)フタロシアニンの電気双極子とゲート電圧による電場の相互作用により、Cu 表面に
対する鉛イオンの位置を変化させることを想定していた。しかし、昨年度得られた計算結果
からも示唆されるように、分子が Cu 界面に吸着したときの界面の電気双極子の大きさは、
分子単独のときよりもかなり小さくなる。ゲート電圧による逆エデルシュタイン効果の劇
的な変調のためには、界面の設計を考え直す必要がある。 
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