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研究成果の概要（和文）：スピントロニクス分野では電子の持つ電荷の自由度に加えスピンの自由度をも利用し
た電子デバイスの開発が行われている。本研究では、近年、優れたスピン流輸送特性を示す常磁性絶縁体を用い
たスピントロニクスを発展させることを目的に、(1) 常磁性絶縁体/金属界面において生じる熱的スピン流生成
現象のメカニズム解明、（２） 強いゆらぎを示す磁性ナノ粒子を用いた新たなスピン流現象の実証に向けた磁
性ナノ粒子の作製を行った。

研究成果の概要（英文）：In the field of spintronics, development of electronic devices utilizing the
 spin degree of freedom as well as the charge degree of freedom of electrons is underway. Recently, 
spintronics with paramagnetic insulators is getting much attention because they are found to show 
excellent spin current transport properties. To this end, we have (1) clarified the mechanism of 
thermal spin current generation at the paramagnetic insulator/metal interface and (2) fabricated 
magnetic nanoparticles to demonstrate a new spin current phenomenon using magnetic nanoparticles 
that show strong fluctuations.

研究分野： スピントロニクス

キーワード： スピントロニクス　スピン流　スピンゼーベック効果　常磁性絶縁体

  １版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の学術的意義は、磁性ナノ粒子を用いたスピントロニクス材料を開発することである。特に、磁性ナノ粒
子が示す超常磁性は、優れたスピン流輸送特性を示す常磁性絶縁体の利点を室温・低磁場で利用できる可能性を
秘めている。本研究によって、常磁性絶縁体で生じる熱的スピン流生成現象の原理が解明されたこと、および、
自己組織化によって磁性ナノ粒子の薄膜上の試料を得るための条件が明らかになったこと、で超常磁性や常磁性
を示すスピントロニクス材料の設計指針を得ることができた。

※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 
スピントロニクスでは、電子の持つ電荷の自由度に加え、スピンの自由度をも利用することで
従来のエレクトロニクスでは成し得なかった機能性を実現する。その鍵となるのはスピン角運
動量の流れであるスピン流である。スピン流はジュール熱の影響を受けないため省エネルギー
情報演算への応用が期待されるが、そのためには長距離に渡ってスピン流を運べるキャリアを
見つける必要がある。最も代表的なキャリアである伝導電子スピンの場合、スピン流はせいぜい
数百ナノメートル程度で消失してしまう。一方で強磁性絶縁体では、強磁性秩序のゆらぎを利用
することで数十マイクロメートルに渡ってスピン流を運ぶことが出来るため、強磁性絶縁体を
用いたスピントロニクスが精力的に研究されている。 
このような状況の中、強磁性秩序を欠いた常磁性の絶縁体が、強磁性体より高効率にスピン流
を運ぶことが明らかになった［1］。この発見は、これまでのスピントロニクスの常識を覆し、常
磁性絶縁体に立脚した新たな研究分野「常磁性スピントロニクス」を拓くものである。しかし、
この常磁性体中でスピン流が流れるのはこれまで、低温（５K 以下）・高磁場（３T 以上）とい
う極限環境下に限られており、応用のためには室温・低磁場環境下においてスピン流を担う物質
群の開拓が急務である。 
２．研究の目的 
そこで本研究の目的は、室温・低磁場環境下においてスピン流を担う新たな常磁性スピント

ロニクス材料を開発することである。そのために、本研究では磁性ナノ粒子に着目した。磁性ナ
ノ粒子の持つ磁気モーメントは強いゆらぎを示し、室温・低磁場環境下において低温・高磁場環
境下の常磁性体と類似した「超常磁性」と呼ばれる特異な磁気特性を示す。本研究ではこの超常
磁性をスピントロニクスで利用することを目指す。 
３．研究の方法 
本研究では、（１）金属/常磁性絶縁体接合に

おけるスピンゼーベック効果の理論モデルの構
築、（２）磁性ナノ粒子の合成と薄膜化条件の検
討、（３）希土類置換による磁性ナノ粒子の磁化
増大の試み、を行った。 
（１）の研究では、常磁性金属と常磁性絶縁体の
二層接合構造（図 1）の界面において生じるスピ
ン流を線形応答理論に基づいて定式化を行っ
た。得られたモデルの妥当性を検討するために、
熱的スピン流生成現象であるスピンゼーベック
効果に着目し、スピン流の駆動源として温度差
を与えた場合の磁場・温度応答を詳細に調べた。
さらに、典型的な系である常磁性金属 Pt/常磁性絶縁体 Gd3Ga5O12（GGG）における物性値を
用いて具体的な計算を行い、同じ系における実験で得られた結果と比較した。 
（２）の研究では、磁性を有する鉄酸化物ナノ粒子を溶液化学法を用いて合成し、それらが薄膜
状に自己組織化する条件を探索した。鉄酸化物 Fe3O4は合成条件を操作することで粒子成長を制
御が可能で、その粒子経、形状、粒度分布などだけでなく、表面修飾によって化学的性質を制御
可能である。ここでは一般的な球状ではなく、一辺が 10 nm程度の立方体形状の Fe3O4を合成
し、粒子が一様に密に整列する条件を探索し、将来のスピントロニクス研究に用いることができ
る薄膜試料の作製を目指した。  

図 1: 常磁性絶縁体/常磁性金属の二層接合 
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４．研究成果 
本研究で得られた主な結果の詳細について以下に述べる。 
（１）金属/常磁性絶縁体接合におけるスピンゼーベック効果の原理解明 
はじめに常磁性金属/常磁性絶縁体界面におけるスピン流を線形応答理論に基づき定式化し、
以下の式を得た。 

ここで、𝑗!"は規格化のための定数、Sは常磁性絶縁体中の磁性イオンが持つ局在スピンのスピン
数、Bsはブリルアン関数、nBはボーズ分布関数、ℏは換算プランク定数、ωBはラーモア周波数、
kBはボツルマン定数、µNMと µPIは常磁性金属（NM）と常磁性絶縁体（PI）中での化学ポテンシ
ャル、TNMと TPIは常磁性金属と常磁性絶縁体のスピンの有効温度をそれぞれ示している。 
この式からわかる重要な点は、界面のスピン流は、(i)常磁性絶縁体の局在スピンの大きさに比
例する、(ii) 局在スピンの温度・磁場依存性にスケール（常磁性スピンのブリルアン関数に比例）
する、（iii）金属側の伝導電子のスピンの非平衡分布関数と常磁性絶縁体側の局在スピンの非平
衡分布関数の差で記述できる、ことである。特に（iii）はこの後、具体的に計算を行うスピンゼ
ーベック効果に関してのみならず、この定式化の結果が常磁性金属/常磁性絶縁体界面でのスピ
ン流一般の現象を説明し得ることを示しており、実際にこれまで先行研究で得られてきたスピ
ン流注入・検出実験 [1] やスピンホール磁気抵抗効果 [2] の振る舞いを定量的に説明できるこ
とから常磁性スピントロニクスにおいてエッセンシャルな式であると言える。 
続いて、分布関数の非平衡を誘起するために界面に温度差を印加した場合、つまりスピンゼー
ベック効果によって生じる界面のスピン流を式（1）を用いて計算し、実験によって得られた結
果と比較した。モデル物質として、常磁性スピンゼーベック効果のプロトタイプとして知られる
白金（Pt）と常磁性絶縁体 Gd3Ga5O12（GGG）の接合系を用いた。図 2 に常磁性スピンゼーベ
ック効果によって生じる外部磁場・温度に対する応答を示す。本モデルの計算によって各温度に
おける常磁性スピンゼーベック効果の磁場依存性がよく再現されていることがわかる。一方、起
電力の最大値の温度依存性については実験パラメータに強く依存するため定性的な一致にとど
まった。本モデルが実験で得られた磁場依存性をよく再現することから、低温・高磁場で観測さ
れた信号の抑制の起源が磁場印加によって生じるゼーマン効果と熱揺らぎの競合で生じること
がわかった。以上の結果より常磁性絶縁体において生じるスピンゼーベック効果の原理が明ら
かとなったことで今後の物質選択の指針を得ることができた。 
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図 2: Pt/GGG における常磁性スピンゼーベック効果の磁場依存性。 
左図に実験、右図にモデル計算の結果をそれぞれ示す。 



 
（２）磁性ナノ粒子の合成と薄膜化条件の検討 
磁性ナノ粒子を用いたスピントロニクス研究を行うた
めに、立方体状の酸化鉄ナノ粒子の作製と自己組織化を
利用したそれらの薄膜化を試みた。 
酸化鉄ナノ粒子は、所属研究室で確立している鉄前駆
体であるオレイン酸鉄を表面活性剤の存在下で熱分解す
る方法により作製した。図 3(a)に作製した酸化鉄ナノ粒
子の透過型電子顕微鏡像を示す。一片がおよそ 15nm 程
度の立方体状の酸化鉄ナノ粒子が一様に得られているこ
とがわかる。 
続いて、自己組織化を利用して得られた立方体状の酸
化鉄ナノ粒子を用いた薄膜試料を作製した。自己組織化
は、酸化鉄ナノ粒子を溶かした有機溶媒にシリコン基板
を浸し、表面張力によって基板上に生じた気相-液相界面
での粒子整列によって行う。本研究では 1. シリコン基板
の角度、2. 粒子濃度、3. 有機溶媒の極性に着目し、自己
組織化条件の最適化を行なった。その結果、図 3(b)に示す
ような、酸化鉄ナノ粒子が一様に基板上に配列する条件
を確立することに成功した。条件出しを行なった結果、最
も重要な要因は有機溶媒の極性であり、極性の小さいヘ
キサンを溶媒として用いた試料がもっとも一様に自己組
織化を示した。これは熱分解時に使用した表面活性剤で
あるオレイン酸が酸化鉄ナノ粒子の表面に付着すること
で酸化鉄ナノ粒子表面の極性が小さくなり、極性の小さ
なヘキサン中での分散性が向上したためだと解釈できる。今後は、より大面積に一様な自己組織
化膜をPt 薄膜上に成長させるための条件最適化を行い、Pt と酸化鉄ナノ粒子の界面におけるス
ピン交換などが生じないかを実験的に検証し、超常磁性状態を利用したスピントロニクス現象
の観測を目指す。 
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