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研究成果の概要（和文）： グラフェンやフラーレンなどナノ炭素材料は次世代スピントロニクスの候補材料として有
望である。本研究では、強磁性金属電極に代わるスピン注入源として、フラーレン-遷移金属化合物と強磁性金属から
なる複合構造に着目し、同構造の物性探索と電極応用に向けた基礎研究を行った。
 フラーレンと鉄ナノ粒子からなる複合系薄膜の磁気伝導特性を調査し、フラーレン/鉄界面は伝導電子のスピン偏極率
を増大するスピンフィルターとして働くことを明らかにした。さらに、C60単分子層/鉄薄膜の深さ分解X線磁気円二色
性分光の実験と理論計算を実施し、界面においてC60の電子状態が著しく変化しスピン分裂が生じることを示した。

研究成果の概要（英文）： Nanocarbons including graphene and fullerenes attract considerable attention as 
promising candidate materials for future spintronics. In this project, we investigated spintronic 
properties of fullerene(C60)-transition metal hybrid structures for realizing highly-efficient 
spin-injection electrodes for nanocarbons.
 Our magnetotransport study of the granular-structured hybrid thin films composed of C60 and iron 
nanocrystals clarified that the spin polarization of the conduction electrons in the hybrid film is 
remarkably enhanced due to the spin-filetering effect of the C60/Fe interface. Furthermore, according to 
the depth-resolved XMCD spectroscopy and theoretical calculations, it was demonstrated that at the C60/Fe 
interface the electronic states of C60 is significantly modified and a visible spin polarization is 
induced into C60 by the interfacial interactions between C60 and Fe.

研究分野：スピントロニクス
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１．研究開始当初の背景 

微細加工技術の発展と共に進歩してきた
エレクトロニクスは、近い将来に技術上の限
界に達することが必至である。これに対する
ブレークスルーとして、電子スピンを操作し
て情報伝達・処理を行うことで飛躍的な機能
向上を実現する新技術「スピントロニクス」
が注目を集めている。 

申請者は、新たなスピントロニクス材料と
してフラーレンに注目し、世界に先駆けてフ
ラーレン-遷移金属系の研究に取り組んでき
た。フラーレンは電子受容性に富み、分子形
状の高対称性や高い構造安定性など、電子機
能性の材料として優れた資質を有する。加え
て、炭素の軌道が電子輸送を担うため、伝
導電子に働くスピン-軌道相互作用や核スピ
ンの影響が小さく、電子スピンの散乱が生じ
難い。後者の特徴は、昨今、注目を集めるグ
ラフェンについても同様である。グラフェン
は軌道の二次元的な拡がりとディラックコ
ーンと呼ばれるバンド構造から、高移動度
や長いスピン拡散長を特長とするスピン輸
送媒体として期待されている。フラーレンに
ついても、長いスピン緩和時間に加えて無機
半導体と同程度の電子移動度を示すことか
ら、スピン蓄積効果が大きなスピン輸送媒体
として有望である。 

しかし、強磁性金属電極をスピン注入源に
用いた先行研究では、ナノ炭素への高スピン
偏極率・低抵抗なスピン注入(高効率スピン注
入)が実現できず、応用の障害となっている。 
 

 

 

２．研究の目的 

本研究は、集積型スピン論理回路などに適
したスピン輸送媒体として期待されるナノ
炭素(フラーレン及びグラフェン)のスピント
ロニクスへの応用を拓くため、応用上の関門
であるナノ炭素への高効率スピン注入の実
現を目的に行う。 

ナノ炭素へのスピン注入は、強磁性金属電
極を用いた先行研究で注入電子の低スピン
偏極率や高い注入抵抗など困難が露見して
いる。このような状況に対して、申請者は、
電極内で誘起した高スピン偏極電子をスピ
ン散乱を抑えながら注入できる電極構造と
して、フラーレンと強磁性遷移金属からなる
複合系積層構造のスピン注入への応用を提
案する。 

微視的状態が同様な試料についてスピン
輸送に関する物性研究と同特性を司るフラ
ーレン/遷移金属界面の電子スピン状態に関
する分光研究を互いに照合しながら進める
ことで、人為的な特性制御や原因機構の解明
に繋げる。 

 

 

 

 

３．研究の方法 

1. フラーレン-鉄複合薄膜の磁気抵抗効果 

C60と強磁性の Fe ナノ粒子からなる C60-Fe

複合系薄膜を作成しスピンに依存する磁気
伝導特性を評価することで、薄膜内の伝導電
子のスピン偏極状態の知見を得た。 

 

2. フラーレン/鉄積層構造の深さ分解 X 線磁
気円二色性分光 

 Fe 薄膜上に厚さ(単分子層-多分子層)を制
御した C60 超薄膜を成長し、C60/Fe 界面近傍
の電子スピン状態を深さ分解 X 線磁気円二
色性分光によるその場実験で調べた。 

 

 

 

４．研究成果 

1. フラーレン-鉄複合薄膜の磁気抵抗効果 

 超高真空中で組成を制御してC60と Feを共
蒸着することで、C60 を主な成分とする薄膜
中に Fe ナノ粒子が分散したグラニュラー状
の C60-Fe 複合薄膜を作成した。 

C60-Fe 複合薄膜の磁気伝導特性を評価した
結果、同薄膜が、Fe ナノ粒子間のトンネル伝
導によるトンネル磁気抵抗効果を示すこと
が分かった。磁気抵抗率(磁場による電気抵抗
変化/電気抵抗の最大値)は、低温, 低印加電圧
の条件で 50%以上に達した(図 1)。磁気抵抗
率の大きさにナノ粒子間の高次トンネリン
グの影響を考慮することでトンネル伝導を
生じる伝導電子のスピン偏極率(C60/Fe 界面
のスピン偏極率に相当。以下、界面スピン偏
極率)を求めた。界面スピン偏極率(最大 70%)

は、Fe 結晶のスピン偏極率(30-40%)より著し
く高く、C60/Fe 界面が伝導電子のスピン偏極
を増大させるスピンフィルターとして働く
ことが示唆された。類似の効果は C60/Co 界面
にも見いだされた。 

これら一連の結果から、フラーレン-遷移金
属複合系構造のスピン注入源としての有用
性が明らかになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 Fe ナノ粒子を含む C60-Fe 複合薄膜(組
成:C60Fe7)について観測された磁気抵抗率の
温度依存性。印加電圧 : 20 V(丸), 60 V(三角), 

80 V(四角), 0 Vへの外挿値(×), 中塗, 中空は
印加磁場 10 kOe, 70 kOe でのデータを示す。
(外挿値は 70kOe のデータのみ) 

 

 

2. フラーレン/鉄積層構造の深さ分解 X 線磁
気円二色性分光 

 C60/Fe 界面における伝導電子の高スピン偏
極率の原因究明を目的に界面領域の電子ス
ピン状態を調査した。 

MgO(001)単結晶薄膜上に鉄(001)エピタキ
シャル薄膜を成長した上に厚さを単分子層-

多分子層の範囲で制御して C60 超薄膜を成長
し、高エネ研・フォトンファクトリー(BL-7A)

にて、深さ分解 X線磁気円二色性分光の実験
を行った。 

その結果、C60/Fe 界面では、Fe との相互作
用により C60の最高被占有軌道(HOMO)-最低
空軌道(LUMO)のギャップ内や LUMOの直上
に新たな電子状態が生じることなど、C60 分
子の電子状態が大きく変化することが明ら
かになった(図 2)。理論計算の結果、これらの
状態は Fe との交換相互作用によりスピン分
裂を生じることや、特に C60 分子内の界面に
近い領域にはフェルミレベルに著しくスピ
ン偏極した状態が存在することが示された。 

以上の結果から、C60/Fe 界面では Feにより
変調された C60 分子の電子状態を介して伝導
電子にスピン偏極が誘起されることが推察
される。 

 その他、フラーレンとは異なるナノ炭素材
料としてグラフェンと強磁性金属(Ni)の界面
の電子スピン状態についても、深さ分解 X線
磁気円二色性分光による調査を行い、界面に
おけるスピン配列の変化(垂直磁気異方性の
発現)を見いだした。 

 
 
 
 
 
 
 

 

 

図 2 C60 単分子層 /Fe(001), C60 多分子層
/Fe(001)について測定した C60 の電子状態を
表す C K 吸収端 X 線吸収スペクトル（左）
と軌道領域の拡大図(右) 

C60 多分子層/Fe(001)試料が C60 単体と類似の
スペクトルを示すのに対して、全ての C60 分
子が Fe と界面で接する C60単分子層/Fe(001)

試料では、フェルミレベルに近いエネルギー
レベル(~284 eV)や LUMO 直上の領域(~285.5 

eV)に界面に特有な電子状態の存在を示す成
分が見られる。理論計算の結果から、これら
の状態はスピン分裂していることが予想さ
れる。 
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