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研究成果の概要（和文）：負のスピン分極材料であるFe4N薄膜を用いた高効率スピン注入源の開発を目的として研究を
行った．窒素とアルゴンの混合ガスによる反応性スパッタリング法と赤外線集光加熱プロセスを用いて，高品質Fe4N／
Pt接合膜試料の作製に成功した．Fe4NからのスピンポンピングによってPt薄膜で発生するインバーススピンホール起電
力は，従来使用されてきたNiFeなどの強磁性膜に比べて約1桁高い値を示すことを見出した．これはスピン流生成効率
において負のスピン分極材料を用いたFe4N／Pt系の優位性を示唆している．

研究成果の概要（英文）：Highly efficient spin-current generator was developed using Fe4N thin films with 
negative spin polarization. The high quality Fe4N/Pt bilayer films were fabricated by the reactive 
sputtering with Ar and N2 gas mixture during thermal treatment using the focused IR heating system. The 
electromotive force due to inverse spin-Hall effect generated by spin-pumping from the Fe4N films 
exhibited one order larger value, compared with the NiFe conventional films. The results implied that our 
developed Fe4N/Pt systems provided highly spin-current generator.

研究分野： 磁性薄膜材料

キーワード： 窒化鉄　スピン流　スピンポンピング　磁気緩和
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 
これまでハードディスク装置の磁気ヘッ

ドや磁気メモリ応用に関する研究開発が盛
んであった，CoFeB 強磁性電極と MgO トン
ネル障壁層を用いたスピンバルブ型トンネ
ル磁気抵抗素子（以下，MgO-TMR 素子）は，
近年その高周波特性に興味が移行しつつあ
る．例えば，スピンバルブトランジスタ，ス
ピントルクダイオード 1)に代表されるように，
GHz 帯で歳差運動するスピンが示す高周波
応答やスピン分極電流を活用した新奇電子
デバイスの創成が注目を浴びている．これら
のデバイスにおける閾値電流密度は磁気緩
和定数（）に比例するため，その低減化が
課題となる．一方でスピンの歳差運動に伴う
磁気的なノイズの出現はと密接に関わるた
め重要な因子である．よっての深い理解や
制御可能性を探る検討，また新奇電子デバイ
ス創成に貢献する特異な材料物性を有する
磁性材料探索は何年も先の将来を見据えた
研究として発展させなければならない．しか
しながら，デバイス消費電力（閾値電流密度）
の低減化や特異な材料物性を有する磁性材
料探索は研究者それぞれが試行錯誤するも
のの，積層構造の複雑化や作製プロセスの煩
雑さを招いてしまう点に課題を残し，将来へ
の発展性に乏しい．
 
２．研究の目的 
 
(1) スピン分極率が負である Fe4N 薄膜の磁
気緩和の解明と，その制御技術の確立を第一
の目的とした． 
スピン分極率が正である従来の磁性材料
（例：NiFe 薄膜）の磁気緩和機構に関して，
強磁性共鳴法の実験が古くから行われると
同時に，いくつかの理論 2,3)が提唱されている．
しかし，申請者が新しく着目しているスピン
分極率が負の材料の磁気緩和に関して，国内
外を問わず全く行われていない．研究期間の
前半に従来材料に対してと同様の検証実験
を通して，磁気緩和過程が従来材料と違う点，
同じ点を明確にする．そして将来のデバイス
応用可能性を拡張するための制御技術を確
立し，制御幅の定量化を行う．その検討の中
で，将来の量産化に対応可能な製造プロセス
の提案を目指し，磁気緩和に及ぼすクリーン
性（成膜機の真空度，基板加熱プロセス，基
板洗浄）の影響に関する基礎データを蓄積す
る． 
 
(2) スピン分極率が負である Fe4N 薄膜をス
ピン流源とした新奇電子デバイスへの展開
を第二の目的とした． 
スピン分極率が正である従来の磁性材料
（例：NiFe 薄膜）から創出したスピン流を
半導体やグラフェンに注入する初期検討が
行われている．しかし未だ注入を確認できた
段階で，検出電圧の増大手法やスピン流輸送

の高効率化は今後の発展課題である．本研究
では負のスピン分極率を有し，従来材料とは
電子構造も異なる Fe4N 薄膜をスピン源とし
たとき，検出電圧の符号と絶対値の特徴を明
確にして，従来に対する利点を見出す．この
比較検討の中で，スピン流源材料の電子構造
とスピン流の種類（帰属する電子軌道）との
関係を考察する． 
 
３．研究の方法 
 
磁気緩和定数（）および薄膜磁気特性の

測定にはそれぞれ，電子スピン共鳴装置およ
び振動試料型磁力計を用いた．薄膜試料の作
製には DC マグネトロンスパッタリング装置
と赤外線加熱装置を用いて行った． 
次に研究の着眼点を示す． 
 
(1) 負のスピン分極を有する Fe4N 薄膜の磁
気緩和機構を明らかとする検証実験として 2
つの方法から研究を行った． 
① スピンポンピング効果を含む実効的の
磁性膜厚依存性の検証． 
②の温度依存性（低温側）の検証． 
 
(2) Fe 薄膜にそれより原子番号が小さいバナ
ジウム（V）を第三元素として添加したとこ
ろ，が低減したとの報告を参考として 4)，
の制御方法を確立するために Fe4N への軽元
素添加を試みた． 
 
(3) 高濃度純スピン流源の実現へ向けた検証
を行うために以下 2つの方法から研究を行っ
た． 
① 本研究の主眼である負のスピン分極を有
する強磁性 Fe4N 薄膜を用いること． 
② Fe4N 薄膜の結晶性を限りなく高めて，高
効率なスピンポンピング効果を実現するこ
と． 
 
４．研究成果 
 
(1) Fe4N 薄膜における磁気緩和機構の解明． 
① 接合非磁性および膜厚依存性． 
従来の強磁性薄膜と比較して，負のスピン

分極を有する Fe4N の磁気緩和機構を研究す
るため，まず膜厚依存性の検証を行った．図
1 はその結果を示す．5)全膜厚に対する Fe4N
系の は NiFe 系のそれより大きい値を有す
ることが見て取れる．また接合材料に関して
は，Pt接合のNiFeでは膜厚に反比例するが，
Cu 接合ではほぼ一定となっていることが判
る．これは，接合する材料のスピン軌道相互
作用が Pt の方が強いことに起因している．
このような強いスピン軌道相互作用によっ
て，界面のスピンポンピングが促進され，膜
厚の低下に伴いが大きく増大したと考えら
れる．6)それに対し，Cu / Fe4N 系においては
NiFe 同様にほぼ一定のが得られたが，Pt
接合では逆に膜厚の増加に伴うの増大が認



められた．別途，保磁力の Fe4N 膜厚依存性
を実験で確認したところ，の変化とよく対
応した．従って，Fe4N / Pt 系におけるの増
大は，少なくとも Pt 接合による磁気異方性
の増大に起因することを明らかとした．磁気
異方性は接合材料，接合界面格子歪みに依存
するため，これらの制御がの制御に直結す
ることが示唆される． 

図 1 Pt，Cu と接合する Fe4N および NiFe
の磁気緩和定数（）の膜厚依存性 

 
②磁気緩和定数の温度依存性． 
図 2は薄膜面直方向の外部磁場角度依存性

の実験から求めた真性的の測定温度依存性
を示す．本研究では Fe4N 擬単結晶薄膜 100 
nm の試料を用いている．外部磁場方向が
[100]（磁化容易軸）と[110]（磁化困難軸）
では，互いに異なるが得られた．しかし約
より低温側ではその大小関係が逆転し，
方向のが増大することが確認された．
以上の実験結果は，Fe4N 固有のスピン軌道
相互作用ならびに，逆数が温度と等価である
スピン緩和時間（）を仮定して行ったの第
一原理計算結果においても同様の現象が示
された 7)．従って，磁気緩和の制御の観点で
はスピン軌道相互作用の制御が鍵であると
結論付けられる．このように約 180 K での逆
転現象は国内外を問わず初めて見いだされ
たものの，未だ完全に理解するには至ってい
ない．今後は結晶性のよい薄膜のダイナミク
スで重要なマグノン励起の方位依存性の観
点から検討を進める必要がある． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 真性的の測定温度依存性 
 
(2) Fe4N/Pt 系におけるスピンポンピング効
率の定量評価，ならびにスピン流の生成． 
図 3はFe4N/Pt試料におけるスピンポンピ

ングの際に得られた起電力の，マイクロ波電
力ならびに掃引磁場強度依存性を示す．起電
力は Pt 薄膜表面に配置した二端子間電圧に
対応する．マイクロ波電力は 5 mW から 127 
mW まで増加させながら起電力を測定した．
例えば P = 127 mW に着目すると，外部磁場
を 0 から 200 mT へ増強する際，およそ 75 
mT の強度でピークをとる起電力スペクトル
が得られた．同時に測定していた強磁性共鳴
スペクトルと照らし合わせると，75 mT は共
鳴磁場強度に対応することが確認された．こ
こで，単磁区面内磁化における強磁性共鳴の 
理論式：(/)2 = Hres(Hres+4Meff)，を用い
て共鳴磁場を解析的に見積もると，75 mT は
妥当であることを確認した．ここで,, Hres, 
4Meffはそれぞれ，マイクロ波角周波数，ジ
ャイロ磁気定数，共鳴磁場，有効磁場を示す．
別検討において，外部磁場の方向を反転させ
て同様の磁場強度依存性を調べたところ，起
電力スペクトルの符号が反転した．これはス
ピンポンピングで生じたスピン流が Pt 薄膜
内部におけるインバーススピンホール効果
によって起電力に変換されたことを意味す
る．以上は，負のスピン分極をもつ金属強磁
性薄膜からもスピン流を生成可能であるこ
とを示し，国内外を問わず初の結果である． 
 続いてスピン流生成効率を定量的に議論
するため，Fe4N/Pt 界面におけるミキシング
コンダクタンス（gr↑↓）を見積もった．その
結果を表 1 にまとめる．従来の NiFe/Pt 界面
に対して18倍ほど効率が高いことが判った．
これと負のスピン分極との因果関係に関し
ては完全には理解されていないが，将来のス
ピン流デバイスの応用へ向けた重要な結果
であると考えられる． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 図 3 起電力信号のマイクロ波電力依存性 
 
表 1 Fe4N および Ni78Fe22との界面における

ミキシングコンダクタンス（gr↑↓） 
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